



































































































































































































































































































































































































































2、3の 吸 着 モデル
二段 階吸 着 モデル(モ デルー1)
二 成分吸 着 モデル(モ デルー2)





















































































































トレ サー 試ー 験 の概要








































































C`:放 射性物質を内蔵 した固化体か らの漏洩に基づ く流入境界濃度
Co:液 中全陽イオン濃度 もしくは流入境界原液濃度









Fz:拡 散距離zに おけ る媒質単位断面積 あた りの拡散速度
H:多 孔性媒質上層液の深 さ
hl,h2:揚 水井か らの距離rl,r2地点における地下水頭
J:破 過曲線 τ・1におけ る濃度勾配
K。,K1,K2,kt～kll=吸着モデル式に含まれるパラメ ター とーくにKiは分配係数、kllは一
次反応型の速度定数 を意味す る
Ks',K`':2段 階吸着 モデルにおける土粒子表面 および内部の吸着平衡定数









































































































第 ■章 序 論
1.1概 説
地球上における人類の活動が量的にも、また質的にも活発になるに従い、人類社会が環境に及ぼ
す影響は大 きく、自然 を開発する姿勢だけでは人類が存続 しえない ことは自明の理である。即 ち、
ある時代の社会の要請(二一ズ)に より造 りだされた新 しい技術は社会にプラスの効果だけではな く、
マイナスの効果 も及ぼす ことがある。従 って、その新 しい技術は社会的、経済的、政治的および自
然科学的に評価 、検討 されなければな らない。現在 、産業活動 とそれか ら誘起 され る社会へ のマイ
ナス効果は社会のニ ズー と交錯 して微妙な平衡状態を醸 しだしている。エネルギ 問ー題は まさに近世
社会以後、人類 と環境 とが共存 してい くための懸案であると考 えられる。
資源の有効的利用は熱効率、廃棄物の再利用 などに関す る技術的見地だけか らではな く、生態系
をも含めた環境汚染の観点か らもエネルギ 問ー題 として評価 されなければな らない。しか しなが ら、
鉱工業による重金属汚染 、石炭、石油など化石燃料の燃焼に よる環境汚染 および化学工場廃水によ
る環境汚染 などの事例は、それ らの現象が顕在化 しはじめてか ら枚挙にいとまがな く、生態系の破
壊、人体への直接的および遣伝的障害 、さらには生命を奪 うまでの環境汚染が問題 となっている。
このような公害を生 じさせ る汚染物質は重金属や化学物質であるが、これ らの放出基準や環境基準
を制定 し、また監督する立場の行政管理者の責任は重大で ある。さらに関連する分野の自然科学者
にもそれ らの基準 を、環境容量 を考慮 した総量規制 もしくは環境アセスメン トの観点か らも再検討
する責務があろ う。
20世紀中期に軍事的利用 として開発 された原子力エネルギ はー、その後 原子力発電にみ られる
典型的な平和利用 としても著 しい技術開発がなされ、燃焼エネルギ にー代わる核エネルギ とーして現
在、社会に供給 されるに至 った。そして、天然 ウランを原料 とす るプル トニウム燃料による高速増
殖炉のエネルギ サーィクルが確立するまでもしくは高温プラズマ場での核反応エネルギ をー利用 した
核融合炉が実用化 され るまでは、その過渡的段階 としてではあるが 通常の核分裂 エネルギ のー利用
がエネルギ 源ーの主要な比重を占めることは明 らかである。このような現状 において、 原子力およ
びその関連産業が平和利用に限定 した場合 においても、社会にマイナスの効果を及ぼす現象が生ず
ることは避け られない。そして この現象が放射性物質による環境汚染および人体への被曝線量の増
加であることは言 うまでもない。このマイナス効果を最少限に規制、管理 して前述 したような化学
物質による生命 を脅かす ような自然への働 きかけを改め、調和を保っエコロジ 経ー済1)の立場か ら
環境汚染 を防止することが必要である。
放射性物質による環境汚染は、本質的には非放射性の化学物質によるもの と変わらない。それは、
環境中におけ る放射性物質の挙動が、当然の ことではあるが、微量な化学物質の挙動 と同 じ現象で
あ り、特異 な挙動 を示す一部の放射性物質にっいても、たとえば反跳などの現象を除けばそれは放
射性であることよりも微量であることに よるか らである。そして、量的には微量である放射性物質
に ょる環境汚染が重大な社会問題にな る原因は、原子力施設の事故時における人体への直接的な被
曝だけでな く、定常的に環境中へ放出され る放射性物質 を摂取す ることによる被曝か ら人体 の受け
る影響が まだ十分 に解明されていない ことにある。従 って、放射性廃棄物はできるか ぎり回収 し、
環境中への放出を低減すること、回収した放射性廃棄物が環境中へ漏出しないよ うに放射性物質濃
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度に応 じた工学的保管方式 をさ らに検討す ることおよび放射性廃棄物 を処分 した場合、環境へのイ
ンパク トの評価 と処分法の検討が、よ り慎重に進め られなければな らない。この ような目的のため
にも、放出 された放射性物質の環境中における動態を明 らかにす ることは、人体への放射性物質の
摂取 とそれに起因す る放射線被曝の低減化に対 して不可欠の課題であ り、その成否は原子力平和利
用の今後 の運命を担 っていると言 っても過言ではない。
このような観点か ら、本論文では放射性物質の環境水圏 におけ る動態 に関するい くっかの基礎的
現象を取 り上げ、エコロジ にー関連する問題の一端 を解明 しょうとするものである。 その結果を述
べ るに先立ち、本章では環境汚染物質 としての放射性物質の由来、環境中での分布、モニタ リング
および被曝評価に関連する位置付けや問題点などを概説 し、本研究の目的 と意義 とを明確にす る。
1.2環 境中におけ る放射性物質
自然環境中には、その生成過程か ら大別 して2系 統の放射性核種が存在する。1っ は、有史以前
の地球起源時代か ら主 として地殻中に存在 しているものおよび宇宙線による核反応 により生成 され
るもので天然に存在 し、他の1っ は今世紀中期 ごろか らなされた核爆発実験に よるものお よび原子
力施設か ら放出されて環境中に存在す る放射性核種である。一般的に前者は自然放射性核種、後者
は人工放射性核種 と呼ばれている。環境汚染 と称 される対象が人工放射性核種であることは明 らか










































































と、崩壊 系列 に入 らな いで単独 に存
在 す るもの とが あ る。 その崩壊系列
とは質量数 が4n、4n+2お よび
4n+3で 表 され るもので あ り、 そ
れ ぞれ 、 トリウ ム系列 、 ウ ラ ン系列
お よび アクチニ ゥム系 列 と呼ばれ て




半 減期 の長 い ことが特徴 で あ る。 ま
た、崩壊系 列 に属 さない放 射性核 種
の うち代表 的 な もの は4。K(半減 期
1。26・109年)であ り、大気 中 に存 在
す る元 素 が宇宙線 との核反 応で生 じ
る放射 性核種 の うち代表的 な ものは
3Hやt4Cな どで あ る
。 崩 壊系列 に
従 う放 射性核 種や その半減期 お よび
崩壊形 式 な どは多 くの文献 に記載 さ
れて い る2)ので ここでは省略 す るが 、
単 独で存 在 す る核種 お よび宇宙 線 に
よ り生成 され る核 種 をTable1-1お
よびTable1-2に掲 げ る。
上述 した 自然放射 性核種 は 、それ
ぞれの元素 の物理 、化学 的特性 に応
じて大気 、地 中お よび環境水 中 に分
布 す る。 とくに ウ ラン系列 お よび ト
リウム系列 中の222Rn(ラドン)お
よび22。Rn(トロ ン)は 地 申か ら大
気 中へ 気体状 として放 出 され 、 また
地下水 中 に も土壌 中か ら拡散 に よ り
溶 出 され溶存 して い る。



















































































風速 および降雨な どの影響によ りその濃度 は変動す るが、一般的にはFig.1-13)に示す ように夜間
に高 く・日中には低 くな る。そして、これ らの大気中濃度 としてはTable1-34,に掲げた程度の平
均的な値が報告 されてい る。
地中に存在す る自然放射性核種ではウラン系列 および トリウム系列のほかに4。Kが大部分を占め、




40Kに っ きTable1-45⊃6,にnatura] .radionuclidesintheatmosphere.
示 す 。
人 体 が この よ うな 自然 放 射 性
核 種 に よ って 放 射 線 か ら受 け るUnit(vci/cm3)
被 曝 線 量 は 、 地 中 か らの γ 線ThenaturalTheaverage
(Terrestria1γ一ray)によ る もradionuclidesconcentratエon











地 中 の232Th、238Uおよ び4。K
212Bil .8×10-12に よ る
、地 上1mに お け る線 量
ZkBi8×10-11
率 は 、 これ らの 核 種 が 地 申 に 均
210Pb8×10　 16一に半無限平面内に分布してい
212Pb3XlO-12







こ こで 、sth、suお よびskは232Th、238Uお よび4。Kの 地 申 濃 度(pCilg)であ り、娘
核 種 とは 平 衡 状 態 に あ る と仮 定 して い る 。 また 、Dth、Duお よ びDkは 、 それ ぞ れ の核 種 か らの













































環 境水圏 中 におけ る自然放 射性核 種 の存在 量 も、 その地 質 や陸水 お よび海 水 の流 動特 性 に よ りコ
きな地域変 動が あ る。 一般 的に 日本 の河川 水 中の ウラ ン、 トリウムお よび ラジウ ム量 は0.3～L
μ911(o.1～o。36pci11)、(o.8～5)xlo-2μ9!1(o.oo1～o。oo5pci!1)および(3～14)xlo"8μ9ノ
(o。03～o.14pCi/1)であるが、 ウ ラン系列 お よび トリウ ム系列 の放 射性核 種 が高 濃度 で含 まれ てt
る地 層 の地 下水 や温泉 水 中の濃度 は上記 の値 よ りも1～3桁 ほ ど高 い。 さ らに揮散性 の222Rnでe・
3～5桁 も場所 に よ る変 動が ある。
海水 申の 自然 放射性核 種 にお いて も 、その存在量 の多 い ものは238U、232Th、226Ra4。Kでi
り、 それ らの濃度 は それ ぞれo。2～9pc/1(o.6～27Pt9/1)、o。1～10pci11(1～100μ9/1)、
o.02～o.3pci11(pg!1)および約300pc!1(43μg!1)であ る。40Kの 海 水 中にお け る濃度 は最1
高 く、 しか もほぼ一 定 で あるのにた い し トリウ ムや ア クチニ ウム系 列に属 す る放射 性核種 は 、海Z
中で沈 降性 浮遊物 に よ りス カペ ンジ ャ 効ー果 を受 け る場合 、 放射化 学的非平 衡状態 に あ り濃度 変舅
が大 きい。
1.2。2自 然放射性核種による人体の被曝線量
前述したような自然放射性核種か ら放出され る放射線によ り人体が受け る被曝には直接的な体タ
被曝 と飲食物摂取によ り体内へ取 り込んだ放射性核種による体内被曝 とがある。体外被曝の放射差
源 としては宇宙線 と地中のウラン、 トリウム系列および40Kによるものが大部分である。宇宙線a
よる空気の吸収線量率は緯度7⊃および高度8》により異なるが、それによる人体 の被曝線量率 は生φ





















































































Total 78 84 92
[Quotedfromref.(10)]
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よ り大 き く変動 す るが 、わが国 では10～110mR!yであ り平 均的 な値 として は57mR!yと され て い
る。従 って空気 に よ る吸 収 お よび生体 に よる遮蔽 を考慮 す ると被 曝線量 は36mrad/yにな る。米 国
で は地 中か らの寄与 は30～95mrad!yで平均値 として55rnrad!yとされ て い る。 この内訳 は4。K
が17mrad!y、ウ ラ ン系 列 が13mrad!yおよび トリウ ム系列 が25mrad!yと報告 され てい る9,。
屋 内で の吸収 線量率 は木 材 、 レ ンガな どの建材 の種 類に よ り異 な るが 、2～9μrad!hr(18～79
mrad1y)に分布 して お り1。)、 これ は屋外 で の線量 率 とほぼ同程 度 で ある。
呼吸 お よび飲 食物摂 取 に よ り人 体 に蓄 積 され る放射性 核種 は3H、14C、4。K、238U、226Ra・
222Rn、87Rbお よび21。Poな どで あ る。222Rnおよび21。Pbは 呼吸 もし くは飲料 水 の摂取 に
よ るが ・体 内被 曝 に大 きな寄 与 を及ぼ すの は食物 摂取 に よ るもの で あ り、 と くに4。Kの 影 響 が大
きい・4。Kは通 常 、0.0118%の割 合で安 定 なK中 に存 在す る6,ため、体 内のK量 か らそれ に よる
被 曝線量 を算 出す るこ とが可能 で ある。年令や性 別 に よ り異 な るが、標準 的 な 日本人 の体 内K量 は
120～1309であ る。Table1-51。♪には以上 に述べ た 自然放射 線 に よ り、 人体 が受 け る平均 的 な
被 曝線量 率 を掲 げ る。
1・2・3フ ォ ルー アウ トに よ る人体 の被曝線量
人 工放射 性核 種 の うち、環 境 中に広 く分布 して い るもの は原 子 力平和利用 に よるもので はな く、
1945年か ら開始 され た一連 の原水爆 実験 に よ るフ ォ ルー ア ウ トに起因 す る放射 性核 種で あ り、 その
放 出総 量 は137Csが8MCi、9。Srが6MCi、89Srが1000MCiおよびt311が4400MCiと
推定 され てい る6,。わが国 では1958年 か ら9。Srとt37Csの塵挨 、雨水 な どにっ き放射 能測 定 が
開始 され 、1958年か らは238Puおよび239Puにっ いて も行 われて い る。 これ らの環境 中 にお け る
挙動 は気象学 や海 洋学 な どの分 野 に多 くの知見 を与 えた。 た とえば、対流圏 内で 爆発 した核分 裂生
成物 は成層圏 に移 行 し、再 び対流圏 に移 って地上 も しくは海上 へ 降下す るが 、対 流圏 内の放 射性 塵
挨 の平 均対流 時 間は約40日 で あ り、成層圏 内では1～2年 とされ て い る。 また、 わが国 では放射




Ct:空 気柱 内の放射性物 質 の総量(mCi1km2)
R:降 下量(mCi!km2)
β、k:定 数で それ ぞれ2.0お よび0.06
対 流圏 内に放 出 され た核 分裂 生成物 は 、 地球 の北緯30～50.に あ るジェ ッ ト気流 に よ り移 送 さ
れ 、 この ベル ト内に集 ま りや すい ことが知 られ てお り、中華 人民共 和 国か らの その移動速 度 は平均
16m/secである こ とが観 測 されて い る。 そして気 流 の方向 か ら、わが 国で は 日本海 側 に降下物 量
が多 い。 この よ うな フ ォ ルー ァウ トに よ る人体へ の被 曝は 、地 上 に落下 した もの に よる寄 与が 大 き
いが、海 洋 に落 下 した放射 性核 種 に よる汚染 の研究 も進 め られ 、海 流 の循 環 な どに 関す る知 見 が得
られて い る。た とえば 、北赤道 海流 は黒潮 と連続 した海 流 で ある こ と、北 太平洋 の表 面水 は約10
年 ほ どで水平方 向 には均一 に混 合 され る こと、温度 躍層 の下部 の水域 におけ る鉛 直拡散 係数 は 、約
200cm2/secなどが 明 らか に されて い る11)。
フ ォ ルー アウ トに よる土 壌汚染 にっ いて は主 としてt37Csと9。Srにっ いて研究 され たが 、 それ ら
の水 平方 向 の流 亡率 は9。Srでは年 間約1.5%、137Csは9。Srに比 べれ ば無視少 と されて い るが 、
非晶質 系 の ア ロフ ェ ンを多 く含 有す る火 山灰 で は鉛 直方 向 に30～50cmほ どの深 さ まで137Csの
一6一
移 動が観 測 されて い る。
フ オ ルー アウ トに よる体外 被 曝 として は 、1962～1963年ごろに地上1mで の空 間線量 率 として40
朧R!yほどの高 レベルが観 測 されて い るが 、 これ らは核分裂生 成物 の うち中半減 期 まで の寿 命 の短
い核種 に よ る寄与 が大 きいた めで ある。 そして 、 その多 くは地 表 に沈 着 したt37Csの寄 与 に よるも
ので あ り、現 在 、被 曝線量 は年 間数mrad程度 とされ てい る6㌔
フ オ ルー ア ウ トに よる体 内被 曝に寄与 す る放射性 核種 として は3H、14C、90Srtsよびt37Csな
どが主 なもので あ る。天然 に存在 す る3Hは約28MCiで あ るが 、核 爆発実験 に よ り大気 中に放 出
され た総量 は約1900MCi12⊃と非 常 に多い 。3Hは 低 エ ネル ギ のー β線放 出核 種 で あ り、他 の もの
よ り危 険度 は低 いが環境水 中 の濃 度 は核実 験以 前に比べ て約1桁 高 くな り、現 在10'ipCilcm3程
度で あ る。 この ことか ら、人 体組織 へ の被 曝線量 は約10'2mrad/yであ る。14Cは天然 に280MCi
存在 し核実験 に よ り放 出 され た総 量 は6。2MCiで あ り、 これ に よ る被曝線量 の増加 は0.4mrad!y
と推定 され てい る13》。9。Srは人骨 に沈着 さSCやす く、 フ ォ ルー アウ トの多 い時 期(1964～1965年)
には1人1日10～20pCiが 体 内に摂取 され てい たが 、現在 では約数pCiで あ り、 これに よ る被
曝線量 は1～2mradで あ る6⊃。t37Csは前述 した よ うな土壌 か らの体外 被曝 源 とな るだけで はな
く、体 内被 曝源 として も人 体 中の筋 肉組織 に分布 す る。標 準的 な 日本 人で は現 在10pCi!gKが 体
内に摂 取 されて お り、 これに よ る被 曝線量 は約o。2mradlyである6⊃。
1976年以前 に行 われ た核実 験 に よるフ ォ アーウ トか ら人体 組織 が受 け る線量預 託(Dosecommit-
ment)をTable1-61。⊃に掲 げ る。 これ に よれば北半球 申緯 度地帯 で は南 半球 中緯度地 帯 におけ るよ







































































1.2で は地球起源時代か ら生成、内蔵 されていた天然の放射性核種 および今世紀中期'う か ら
一連の核実験によ り放出 された放射性核種の環境中におけ る分布およびそれに よる被曝線量 レベル
にっいて従来 の研究をもとにして概説 した。 これ らの環境汚染は非常に広範囲なもので ありそれを
制御する ことは不可能であるか、もしくは国際世論や国際政治にゆだね られなければな らない問題
である。 他方、次期世代以後における中心的なエネルギ 供ー給源 とみなされている原子力産業 によ
りかもしだされる可能性のある環境の放射能汚染は、それを制御する必要があ り、1・1に 述べた
ようなマイナス効果 を最少限に抑止しなければな らない。本節ではこのよ うな環境汚染 を制御す る
方策 としての放射性廃棄物の処理 、処分 にっいて概観する。
1.3.1環 境汚 染源 として の放 出放 射能
1。3.1.1放 射性 物質取 扱施設 に おけ る人工放 射性核 種
環境 中へ放 出 され る放 射能 の発生源 は大別 して っ ぎの3箇 所で ある。
1)放 射性 物質 を取扱 う病 院、研究所 お よび工場 な ど
2)原 子力 発電所 お よび ウラ ン採鉱所
3)核 燃料 再処理 工場
1)の 施設 で取扱 われ る放射 性物質 は2)、3)に 比べ て少 な い。 しか しなが ら、 これ らの施設
の立地 場所 が一般 公衆 の居住環 境 に近接 して い るこ とか ら、汚染 も し くは被 曝 の危険性 が必 ず しも
低 い とは断言 で きな い.ま た、放射性 核種 が法的 に基準 濃度以下 で放 出 されて も、 た とえば下 水処
理場 か ら1311やggmTcなどが検 出 され る状況14,を考 える と、環境汚 染源 と しては比較 的盲 点 とも
考 え られ る。 これ らの施 設 で取 扱 われ る放 射性物 質 は、 その利 用 目的が多 用で あ る ことか ら多種類
に及 ぷが 、っ ぎに その一例 を掲 げ る。




1.3.1.2原 子力発電所か ら発生す る放射性廃棄物
原子力発電所か ら発生する人工放射性核種には、通常235uの核分裂によ り生成する核分裂生成
物 と、原子炉構成材料の元素が中性子に より放射化されて生成す る誘導放射性核種 とがある。前者
の うち、その大部分はっ ぎの1.3.1.3に述べ る核燃料再処理工程 までは燃料被覆管内に封入 された
状態にあるため原子力施設内に放出され る比率は少ないが、その一部が定期的もしくは不定期に漏
洩す る場合がある。Table1-7(1)および1-7(2)には原子炉 内で生成 され る放射性核種の うち、
BWRか ら発生するガス状のものおよび液体状(腐食生成物、誘導放射性物質および核分裂生成物)
の主な核種を掲げる15⊃。 また3400-MW(t)を基準にした場合の炉単位での年間発生量(Ci!y)もこ
れ らの表に掲げた。 これ らの放射性核種の うち、気体状 として漏洩す るものはク リプ トン、キセノ
ンなどの希 ガスおよびヨウ素な どのハロゲ ン族の一部であ り、他は主 として液体状で原子炉水中に
溶存 している。このような放射性核種が原子炉か ら放射性廃棄物 として発生する過程 には主 として


























































































































































































































































































































































































原子炉保守 、修理な どに伴 う系統であ り、これ らによ り発生す る廃棄物 の形状 には気体、固体およ












































1.3.1.3核 燃料再処理施設か ら発生す る放射性廃棄物
原子炉の使用済核燃料に内蔵 され る核分裂生成物量は莫大で あ り、プル トニウムとウランを回収
するための再処理工程か ら発生す る放射性廃棄物の放射能は、1.3。1。1および1.3。1.2に述べた過
程か らのものよ りも非常に多い.従 って、再処理工程か らの放射性廃棄物 による環境汚染対策が と
くに重要である。
現在、動力炉 として稼働 してい る軽水炉で使用 されてい る燃料はUO2で あ り、その被覆材には
ジル カロィが多 く用い られている。 また、235Uの濃縮度は2～3%で あ り、燃焼度は 約30000
MWd!tUである。 この とき発生する使用済燃料は30t!1000MW程度である。Table1-917⊃に
使用済燃料1t中 のプル トニウムおよび主な核分裂生成物の含有量例を掲 げる。使用済燃料 は溶媒







































































































































A且 NaOH NaAlq曹NaOH H2
Mg 112SO4 MgSO4・HzSO4 H2
zl NH」F・←NH4NO, (NH4)2ZrF6 MI3
Cr・M5[eel HzSO4 Fe(C【Nl)SO4や旧2SO4 H2




uIAl lINO5+Hg(NO」)2 UO～`NOΩ2うAl(NO3)3 N20xlde5
uq HNO5 uq`NO」)2 ㌧ox`des
[QuotedfromrefO(18)]
一ll一
前 者 は再利用 可能 な資源 として 回収 され るが 、後 者 の うち その大部 分 は高 レベル 廃棄物 と して保管
・貯蔵 され る。Fig.1-2およびTable1-1018〕に は一 例 としてPurex処理 工程 の フ ロ チー ァ。トお
よび生 成 され る廃 液 お よび ガス の成分 を掲 げ る。
Fig.!-2ChemicalflOw-sheetfOrtreatmentoflowenr'icheduraniulnfuel・
また 、900～1000t!年規模 の再処理 工場 か ら発 生す る年間 の放射性 廃棄 物量 は おお むね次 の とお
りで あ り6⊃19)、これ らの うち特 に気 体 お よび液体 状 の廃棄物 の ごく一部 が原子 炉定常 運転時 に環
境 申へ放 出 され て い る。
気 体廃棄 物:約1・107Ci、 液 体廃棄 物:約4・109Ci、 固体廃棄 物:約1.4・104Ci
1.3.2放 射性廃棄物 の処理
放射性廃棄物 を発生 した状態 のままで環境中へ廃棄することは、わが国の法令 に定め られた排出
基準か らほ とん どの場合不可能で あり、何 らかの処理が必要 となる。その処理方法は、一部の高 レ
ベル廃液や希 ガスな どの、現在開発研究が進め られているものを除 いてはほぼ確立 されてお り、以
下にはその概要 を述べ る。
1.3.2.1気 体廃 棄物 の処理
気 体廃棄 物 の性状 はエ ァ ロゾル(ミ ス トお よび ヒー一ムな ど)、塵挨 お よび ガス状 が主 な もの と考
え られ る。 これ らを処 理す る方 法 は 、放 射性で は ない廃 ガスに対 して従 来開発 されて きた遠心 力(
サイ ク ロ ン)、 洗浄(充 填塔 や ベ ンチ ュ リ スー クラバー)、静電気(電 気 集塵器)お よびろ過(各 種
フ ィル ター)などの機構 を利用 した ものが 考 え られ るが、通常 、放 射性気 体廃棄 物 に対 しては エ ァ ロ
ゾル 、ダス トの粒径 が小 さい ことか ら、 最終 の処理 工程 に は高 性能 フ ィルタ がー用 い られ る。 この
材料 に はアス ベス ト、セル ロ ズーも し くは ガ ラス繊維 が用 い られ て お り、 この場 合0。3μmの 粒 径
のダス トにっ いてDOP(デ オ クチル フタ レイ ト)試 験 に よ り99.97%以上 の除去 率が得 られて い
一12一
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Fig.1-3Thepressurechangeofhighefficiency
filtersinKURventilationchamber.
放射性核種が、1311のように気化 しやすい場合にはアル カリ洗浄液 をシャワ 状ーに噴霧 して除去
する処理法もあるが、主にガス状であるかもしくは有機態の場合 、その効果は小 さい。
比較的半減期の短いガス状の放射性廃棄物に対 しては、それを物理的に貯留 して崩壊による放出
量の低減 を促進する減衰管や その貯留容積を増すための圧縮 タンクおよび活性炭を用いた希 ガスホ
ルー ドァップ装置な どが用 い られている。 減衰管ではせいぜい数分間の貯留 を行 うだけであるが、
圧縮法では処理量 とともに、気象条件が一般公衆の被曝を低 くする有利な時期 に放出で きる利点が








この装置は通常、減衰タ ンクの後に設置 され、また吸着効率を低下 させないために排 ガスを冷却
除湿す る。敦賀発電所では23tの 活性炭に20m3!hrの排 ガスを流入 させ た場合の設計上の保持
時間 としてXeで20日 、Krで28時 間 を見込んだが、実際の処理では気体の流入量を減少 させた
ためにXeでは290日、Krでは350時間 を得てお り、排気塔か らの放射能放出量をこの装置により
2～3桁 減少 させたことを報告 している2。》。従 って、この装置は半減期10.7年のesKrを除 く希 ガ
スに対 して有効 と考え られる。
1。3。2.2液 体廃棄物の処理
液体廃棄物の処理には凝集沈澱21)、ろ過、イオン交換、蒸発、貯留および希釈などの方法 があ
る。 この うち前4者 は濃縮操作であ り、とくに前2者 は古 くか ら上下水道の浄化工程 として研究 さ
れてきたもので ある。一般的に廃水の処理は、水質(電気伝導度、pH、 浮遊物質な ど)によりその
方法 を選択する必要があ り、放射性廃液にっいてはさらにその処理量や放射能濃度なども考慮する
必要がある。放射性廃液は一般的に高 レベル、中 レベルおよび低 レベルに分類 され るが、その濃度
基準は各国もしくは各施設によって必ずしも同 じではない。外国の施設における基準 レベルは、わ




























この方法 は主 として、発生す る容量の少ない高 レベル廃液に対 して用い られているが、これは将
来、固化処理技術が確立 されるまでの暫定的な方法 と考え られている。 この方法では処理費用は必
要 としないが、貯留タンク内での崩壊熱や発生 ガスのために冷却装置および気体処理装置 さらには
タ ンクの腐食による漏水のモニタ リングシステムな ども必要 となる。
2)蒸 発濃縮法2223}
この方法の特徴は水分 を蒸発 させ るため、他の方法に比べて高い除染係数(103～107)が得 られ
一14一
る。また、塩濃度が高い場合にも有効であるが、エネルギーコス トが高いために比較的廃液量の少
ない高 ・中レベル廃液 の処理に用 いられている。装置の建設費や ランニングコス トも高いが、最近
では環境問題がクロ ズーア ップされ るのに伴 って、また放出に際 してaslowaspracticableが要
求 されている事 もあって、信頼性の高い本方法が多用 され る傾向にある。減容比 も100程 度 と優
れてお り、濃縮廃液はタンクに貯蔵 される。また、凝縮液は純水に近いため施設内での用水 として
再利用 も可能であるが、た とえそれに放射性核種が混入 していても溶融性塩や固形分が少 ないため、
以下に述べ るようなイオン交換法 との併用処理によ り高 い除染係数が期待で きる。
3)イ オン交換法24)
本方法は廃液 申に溶存 しているイォン状の放射性核種 を、無機もしくは有機イオ ン交換樹脂によ
り吸着 ・除去するものであるが、共存す る非放射性のイオ ンが多量に存在す る場合は再生頻度が高
くなること、再生廃液をさらに蒸発濃縮する必要のあることおよび前処理 として水質 によっては、
ろ過もしくは凝集沈澱処理 を行 う必要のあることな どか ら経済的に不利であ り、 西 ドィッのカ ルー
スル エー研究所の ように蒸発法に切 り換えた所もある。 ソ連では共存塩濃度が700ppm以下では蒸
発法 よりも有利であるとして用 い られている。
有機イオン交換樹脂の除染係数は単床式、2床 式および混床式によ り異なるが、一般的には後に
述べた方式ほど大 きく、102～104程度である。無機イォン交換体の除染係数は10～102と小 さいが
とくに137Csに対 しては選択的な吸着 ・除去効果がある。無機交換体にはバーミキュライ ト、グ リー
ンサン ド、ペン トナイ トなどの粘土鉱物や合成交換体 も用い られている。有機交換体にはスルフォ
ン系統のものが多い。一般的にイオン交換法は共存イオ ン濃度 の低い申 ・低 レペル廃液の処理に適
している。
4)凝 集沈澱法2s}
この方法はバッチ内に添加す る凝集剤に より生成するフロックに、放射性核種 を物理的もしくは
イオン交換によ り吸着 させたのち、沈澱 ・除去する方法である。 この場合、核種の除去に支配的な
要因は沈澱 を形成 させるための条件である。即 ち、凝集剤の添加か ら最終pH調 整 までの短時間に
おける反応が除去効率 を決定す る。 この反応にはフロックの種類 、凝集剤の添加量、pH、 梶絆速
度および温度な どにより異なる。また、流入す る水質によってもフロック形成 の状況が変 わるので
あらか じめ ピ カー スーケ ルーによるジャ テース トを用いて処理条件 を検討 しておくことも必要である。
このように、実際の運転において比較的高度の技術 を必要 とすること、除染効果が低いことなどの
短所はあるが、多量の廃液を経済的に処理できること、スラッジの処理に よって相 とう、高 い減容
比(V。R。 約2000)が得 られ ることさらに固形物質や塩濃度の高い廃液でも処理が可能であること
などの長所があ り、イオ ン交換の前処理 としても重要である。 この方法では多種類の放射性核種 を
効果的に除去す る目的で、2種 類以上の凝集剤を組み合わせて用 いることもある。た とえば、無機
イオン交換体の粉末 を添加 してCsやSrの除去効率を高める場合 もある。
凝集剤の主なものは9。Srには炭酸 カル シウム、 リン酸 カル シウム、硫酸バ リウム、炭酸ス トロ
ンチウム、 リン酸ス トロンチウムな どがあ り、137Csにはフェロシアン化ニッケル、フェロシア ン
化鋼 、硫酸ニッケルな どが用 い られる。 また、95Zr-95Nb、t44Ceなどの希土類元素には水酸化
鉄や水酸化 アル ミニウムなども用い られてお り、 これ らの凝集剤は通常、100ppm程度にして添加
されている。このほかに硫酸鉄(2価)、硫化ナ トリウム、硫酸銅、水酸化ナ トリウムなども用い ら
れ る場合がある。凝集剤の過剰な添加はスラッジ量を増加 させ ることにな るので避けるべ きで ある。




が、 これ らのほかに有機物 を多量に含 む廃液に対 しては活性汚泥法や、さらに多量の希釈水が用い
られる場合もある。
1.3.2.3液 体廃棄物の固化処理26'27⊃
液体廃棄物は廃液 を濃縮 もしくは希釈法によ り処理 しているが、蒸発法や凝集沈澱法によ り発生
す る濃縮 スラッジおよび高 ・中レベル廃液は、以下のよ うな利点があることか らその処分前に固化
処理が行われる。
1)空 気や水中に放射性核種が飛散 した り分散 しにくくなること
2)貯 蔵容器が外圧や熱 により破損もしくは腐食 しに くくなること
3)保 守 ・点検 ・監視のための労力が少な くなること
10-1～10-3μC1!cm3程度の放射能 レベルの廃液にっいてはセメン ト固化処理が早 くか ら研究 さ
れてお り現在も採用 されているが、アスファル ト固化法が より経済的であるともいわれている。
高 レベル廃液の固化処理法の確立は、核燃料サイクル上において不可欠であ り、現在各国で研究
開発が進め られている。 フランスのマルク ルー(AVM)では世界で最初にガラス固化設備が実用化
された。このような処理法の詳細にっいて本論文では立入 らないが、わが国でも再処理工場が試験




そのために固化 ・減容処理が必要 となる。固化にはセメン トおよびアスファル トが よく用い られて
いる。セメント固化の利点は固化体の圧縮性、海洋投棄が可能な固化体の比重、原材料の入手 と価
格、取扱い易 さおよび処理時間などに関す るものであ り、原子力発電所か ら発生する使用済イオン
交換樹脂、フ ィルタ スーラッジ、樹脂の再生廃液などはこの方法によ り固化 されている。
放射性廃棄物は、 気体および液体でも最終的にはフ ィルタ やーセメント固化体のよ うに固体状 と
して排出され、容積的にその発生量は莫大なものになる。わが国では1970年に発生 した放射性固
体廃棄物量は7・103m3であったが、1985年にはその約10倍 と予想 されてお り28⊃、その体積の
減容化が望 まれている。セメント固化やアスファル ト固化以外の放射性廃棄物固化体は焼却 もしく
は圧縮処理によりその体積 を減容 させている。可燃性の固体廃棄物 は焼却処理に より50～80%の
減容比が得 られ、残渣の灰 も化学的に安定であるが、焼却に伴い排 出される塩素や フッ素な どの有
毒で腐食性の ガスへの対策 も必要にな ることがある。不燃性固体廃棄物の うち、容積 の大 きいもの




実行す るか と言 うことと、環境中における放射性廃棄物の保管 ・管理、工学的貯蔵の実施方法 な ら
びに生活環境外への隔離(最終処分)の成否に依存 しているといえる。生活環境中への放出はZero
releaseが目ざされているものの、人体に影響がないと考 え られ る程度の環境への放出は認め られ
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ている。したが って、 最終的に人体ヘフィードバックされる放射線の影響 を評価す るためには、環
境中におけるあ らゆ る経路にっいて放射性核種の動態に関する研究が進め られなければな らない。
そこで次に、このよ うな研究 と関連が深い放射性廃稟物処分の概要 を述べ る。
放射性廃棄物申には数多 くの核種が混在 してお り、その処分には半減期 を考慮 した方法 を採 るの
が処分 コス トか ら考 えて合理的である。とくに、再処理施設か らの高 レペル廃液中にはアクチニ ド
希土類元素が含 まれ るため、自然崩壊による減衰を期待す るには数100世紀 を必要 とす る。従 って、




このよ うな方式が実現 された場合、回収に よるF.Pの 有効利用お よび処分 コス トの高い廃棄物
量を少 なくできることか ら処分費用を低減化す ることが可能になることは明 らかである。現在、最









(2)地 球外処分(ロ ケッ トに よる宇宙への廃棄)
(3)消 滅処分(短 寿命もしくは安定元素への変換)
上述 したものの うち、地球外処分のコス トは岩塩層内処分や廃液タンク貯蔵に比べて約10倍 と
試算されてお り31)信頼度か ら考 えてもその実現性は少ない。消滅処分にっいては、85Kr、9。Sr
およびt37Csなどが核分裂収率 と半減期の長 さか ら処理の対象 と考え られている。 これ ら各 々の核
種にっいて、熱中性子による(n,γ)反 応で必要 な申性子密度は10i5、10i6および10i7cm2!sec
程度であ り、最新の原子炉もしくは高エネルギ 陽ー子加遠器により得 られる最高限度の密度に近い。
そして この方法の実用化 までには 構造材の放射線損傷やタ ゲーッ トの冷却方法な どにっ き技術開発
が必要 とされている。
現在、放射性廃棄物の最終処分 として実際に行われているのは以下に述べ るような地球内処分で
あ り、 とくに深海投棄 と地層処分の実績が大 きい。
1.3.3.1深 海投棄 処分
放 射性廃棄 物 の海 洋投棄 処分 は アメ リカ、 フラ ンス 、西 ドィ ッな どに よって も行 われ て いたが 、
地層 内処分 に適 当な場 所 が あ り、 コス ト的 にも有 利で あ る ことな どか らこれ らの諸 国 では最近 この
方法 に切 り換 えて い る。 た とえば アメ リカでは1946～1963年の間 に大西 洋 に46000Ci、太 平洋
に15000Ciの投棄 を行 ったが 、1963～1970年で は大 西洋 に39Ci、 太平 洋 に186Ciを投棄 した
にす ぎな い32㌔ これ にたい してイ ギ リス を中心 とす るベル ギ 、ーオ ラ ンダ 、スイ スな どの地 層 内処
分 に十分 な エ リアのな い諸 国 は、OECD/NEAの 監 視 の も とに1967年 か らTable1-1233)
に示す よ うな投棄処 分 を、北大西 洋 中心 に行 って い る。 この投棄 に先立 ち、欧州原子 力機 関 は年 間
10000Ciを大 西洋深 海 に投棄処 分 したば あい、 その廃棄物 申 に6。Co、9。Srおよび137Csが20
%ほ ど含 まれて いて も、人 体へ の摂取量 は十分 な安全 側 の仮定 でICRPが 定 め る線量 限度以下 に





































































































































































































































































「廃棄に関す る技術的基準」37,が定 められたが、 これは前述 したIAEA





流動 な らびに湧昇流などに関する、 より詳 しい現象解明が必要である。
1.3.3.2深 層地申処分





1500皿にある石灰岩および石英砂質土に注入 した。その年間処分量 は3×104～1×105m3!yであ り、
日処分量は200～300m3であった。この地層での地下水の流速 は年間2～3mで あ り、採取土1Kg
あた り0。5～2Ciの放射性核種が吸着 された。しか しなが ら、1。6Ru」。6Rhはほ とんど吸着 され
なかったと報告 されている38)。地下圧入にあたっては、圧入孔での沈澱生成 による閉塞 を防 ぐ必
要か ら砂層 には鉱酸酸性液、炭酸塩層には中性 または微アルカ リ性液 として廃液を注入 している。
このメレヶ ッス渓谷での処分に際 しては、注入孔か ら500～600m離れた観測孔で、放射能 は検出 さ
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れていない。この ような深層への廃液の直接注入は、その圧入方法に高度の技術を要 し、圧入に際
して地下水 の水みちが形成 される恐れもあ り、必ずしも最良 の方法 とは考 えられない。
深地層への放射性廃棄物の処分に関 しては上述 したような中 ・低 レベル廃棄物 に対す る研究 ・実
施例は少な く、高 レベル廃棄物を対象 としたものが増加 している。 乙の場合 、地層での放射性核種
の挙動は土壌ではなく岩石層 を対象 とするため スウェ。デ ン、USA、 カナダ、西 ドイッな どでは
結晶岩、凝灰岩、岩塩層などへの処分に関する研究が実際の地層で行われている。本硯究では土壌
を対象 としてい るため、深地層への高 レペル廃棄物処分にっいて ここでは深 く言及 しない。
以上においては原子力平和利用により人類が うける恐れのあるマイナス効果をで きるだけ最少限
にす るための科学的な方法にっいて略述 したが、わが国の放射性廃棄物対策にっいては海洋処分 と
陸地処分 をあわせて行 うことが適当と考え られている39}が、 特に低 レベル放射性廃棄物にっいて
はそれ らを3っ のグル プー(低 レペル、極低 レベルおよび放射性 として取扱 う必要 のない廃棄物)に
分類 して放射能 レベルに応 じたより合理的な方策を推進すべ きことが提案 されている40)。そして




環境の汚染 とそれに対す る基本的な考え方 は、わが国の場合一般 の化学物質にっいては公害対策
基本法に記述 されている。そして放射性物質による大気、土壌および水質の汚染 にっいては 「原子
力基本法その他の関係法律で定めてい るところによる」と述べ られているが、 これ らの基本的 な考
え方は 「人の健康 を保護し、および生活環境 を保全する」ことにあ り、 このための環境基準で ある
ことは言 うまでもない。そして この基準を維持するためには、あらゆる場所における人間活動 の結
果 として排出されるもののi基準を設定す ることが基本 となる。放射線による人体の被曝および環境
汚染を防止す るために、放射性物質取扱施設4t)や原子力施設42}では管理区域、従事者 、敷地境界
などにおいて水中および空気中濃度や3ケ 月平均外部放射線被曝線量な どに関する基準が定め られ
ている。放射性廃棄物にっいては回収可能なものは最大限回収して保管 ・廃棄するもの とされてい
る。さらに、発電用軽水型原子炉施設に対 しては、周辺住民の被曝線量増加への不安を緩和 し、施
設の設計 ・運転に目標 を与える目的で昭和50年5月 に原子力委員会が線量 目標値43,およびその評
価に関す る指針44}を示 した。 これはICRP勧 告にある 「いかなる放射線に よる被曝も リスクを
伴 う」 との考えか ら被曝線量 を 「aslowaspracticable(ALAP)」45,にすべ きことの原則 を数値化
したものであ り、これは、以下の2項 目である。
1)放 射性希ガスか らの γ線に よる全身被曝線量 と液体廃気物 中の放射性物質に起因す るも
のの合計値 は1敷 地にっいて5mrem!yとする
2)放 射性 ヨウ素による甲状腺被曝線量にっいては、1敷 地の発電所周辺 のク リテ ィカル ・
グル プーの代表的個人にたいして15mrem!yとする
このよ うな指針は従来の法的規制値(許容被曝線量な ど)を変更するものではな く、努力 目標 と考
えられている。
結局 、環境汚染に基づ く被曝線量評価 を行 う場合、人間および社会が容認す ることので きる被曝
線量の上限値が必要 となるが、ICRPが1977年に示 したもの46⊃は次のとお りである。
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作業者の全身照射にっいては従来 どお り5rem(5ChaSv)を年線量当量限度 とし、各々の組織 につい
ては5remをっ ぎの荷重係数で除 した値が提案 されてい る。
生殖腺:0。25乳 房:0。15赤 色骨髄および肺:0.12な ど
なお体外被曝 と体内被曝 とが同時に生 じた場合には、上述 した年線量当量限度 および放射性核種
の年線量当量限度にたいするそれ ぞれの割合の合計が1以 下で あることとしている。さらに公衆の
個 々の構成員にたいする全身線量当量 としては引 き続 き0.5remを用いることを勧告してい る。集団
の被曝線量にっいては以前に提案 された集団の平均線量当量5rem130年が高 く、 これ を容認 レベル
と誤解 されないように との配慮か ら、 この勧告では限度値 を提案 していない。そして、ICRPの
勧告を守 ることにより集団の平均年線量当量 は0.05remを超えないものと推定 している。 法に定め
られた放射性物質の飲料水中許容濃度(MPCw)は職業人(作業者)に対する線量限度か ら算定 され
たものである。すなわち、MPCwの 単一放射性核種を含 む水を毎 日2。2£長期間飲用 した場合、
職業人 の線量限度に匹敵する被曝線量を受けることになる。 このことは、年間に可能な摂取許容量
(μCi!y)に線量限度(rem!y)が対応することか ら、飲料水以外の食物にたいしてもその濃度に準 じ
た食物摂取量が規定 され る。 このような考 えで導入 された放射能管理指標がDWL(Derivedwork-
inglimit)47}である。 すなわちDWLは 線量限度 と環境 モニタ リング デ ターとを関連付ける指標
であり、食物中の放射能濃度や場所の線量率 としても表 される。したがって、DWLは 環境基準の
一種 とも考え られ る線量限度の変換形である。
環境 モニタ リングの目的は、究極的にはICRPが 基本 目標 としている原子力施設周辺公衆 の健
康 と安全 を守 る事であるが、具体的には1)当 該施設周辺公衆の被曝線量 を測定 し、評価す るこ
と、2)環 境における放射能 の蓄積傾向を把握すること、3)緊 急時のサ ベーイ、4)国 民に理解
を得 るための資料 を提供すること、な どが考 えられる。
以上 に述べ たような環境基準や環境モニタ リングの関係 をFig。1-4に図式化 した。
環境 中に放出 された放射性核種による汚染濃度は現時点では非常に希薄であ り、環境試料の前処
理や測定系の低バ ックグラウンド化が必要である。また、それほ ど急激な汚染の進行が予想 されな
いことか ら長期間のモニタ リング デ ターの累積も必要 となる。 したが って、モニタ リング結果か ら
放射性核種が検出されない場合や将来 の被曝線量 を推定するためには自然放射性核種の環境中での
挙動や人工放射性核種 を用いた室内実験などに より環境汚染 を予測 して評価す ることが必要 となる。








環境中へ の放射性廃棄物の放出は前項に述べたような思想に基づいて、で きるだけ最少限 に行わ
れる。その うち固体廃棄物お よび中 ・高 レペル液体廃棄物は陸上保管 もしくは工学的貯蔵 され るの
で、環境中ヘ フ ィー ドバ ックされ る可能性は少ないが、 気体および中 ・低 レベル液体廃棄物 の うち
処理 されたものの環境への排出は外部被曝もしくは内部被曝を誘起す ることも考え られ るのでそれ
らの動態を検討す る必要がある。そこで以下では原子力施設か ら放 出される放射性廃棄物の うち・
土壌や魚貝類およびその他の食物の汚染に影響 を及ぼす液体廃棄物の放出例 を概観す る。
1.4.2.1沿 岸海洋への低 レベル放射性廃液の放出
ほ とんどの原子力施設 が沿岸に立地 しているイギ リスでは、原子力公社もしくは中央電力庁に よ
り放 出規制値が異な り、 たとえばウィンズケ ルー再処理工場が全β放射能で3ケ 月le75000Ciの認
可であるのにたい し、多 くの原子力発電所では年間200Ciが規制値 とな ってい る。そして、個々の
認可量は数年間は暫定値 とされ、ICRPの 線量限度に対応する放出量の1/10以 下であること
を目安 として環境放射能が調査 され、事前評価が検討され る方式にな っている。 ウィンズケ ルーで
の実際の放出量48》は、1969年の場合っ ぎのとお りである。
全 α放射能;330C量 全 β放射能:25000Ci
io6Ru:5700CigoSr:620Ci144Ce:3400C1
このような放出実績にたいし、この地方での特定の住民にたいす る決定経路は海草(Porphyra)か
ら作 られ る食品(Laverbread)に含 まれ るio6Ruの摂取によるものであ り、そのDWLは300pCi!9、
人体の受ける被曝線量は600mrem!yと算定 されている49)。また95Zr-95Nb、144Ceおよび1。6Ru
などの海底土への沈着 と底生息魚であるカレイへの影響な ども検討 されている。発電所か ら放出 さ






























西 ドィッ の場 合 、原 子力発 電所 は エルペ河 、 ライ ン河 、 ドナウ河 な どに沿 った 内陸に立 地 して お
り、 これ らの河 川 のなか には他国へ 流入 す るもの もあ る。 この ば あい被 曝経路 は飲料 水 お よび淡 水
魚 で あ り、遣 伝線量 限度 として は30年5remを基 本 として い る。 この よ うな立地 条件 か ら、イ ギ リス
の場 合 よ りも放 出量 は少 な く、た とえば 、 ドナ ウ河上 流 に あるグ ン ドレ ミンゲ ン原子 力発電 所 か ら




アメリカの原子力施設は河川、湖畔および沿岸に立地 しているが、その多 くは西 ドイツ と同様に
内陸立地である。そして、サイ トあた りの年間放出量は数Ci～10Ci程度である。
日本 の原子力発電所はすべて沿岸立地であるが、サイ トあた りの放射性液体廃棄物の放 出実績 は
通常10'3～10'tCiのオ ダーー52,であ り、イギ リスに比べて2桁 ほど低い。 したがって、わが国の
沿岸における環境汚染はイギ リスの場合ほどではないが、今後設置場所の増加や炉の大型化による



















中 ・低 レベル放 射性廃 液 の地 中処分 は アメ リカ(Hanford、SavannahRiverおよびOakRidge
な どの国立研究 所)や カナダ(ChalkRiver研究所)な ど広大 な敷地 を有 し、被曝経 路 か らの放射
性核種 の摂 取 に よる内部 被曝線 量が沿岸 海洋処 分に比べ て無視 で きる よ うな場 所 で行 われ て いる。
ORNLで は1951年か ら10数年 間 にわた り50万Ci以上 の 中 レペル廃液 を4箇 所(30・63m2、深 さ
4.51n)のピ ッ トに放 水処分 した。 この とき、9。Srは4・104Ci、137Csは1.8・105Ciそして1。6Ru
は2.3・105Ciであ り、廃 液 にはイ ライ トや炭酸 カル シウムが放 射性核 種 を固定す るた めに混入 され
た53㌔ ピッ トの表 層部 は1イ ンチ のアス フ ァル トで被覆 され た 。 後 に この処 分後 の放射性 核種 の
移動 が調査 され 、137Csは汚泥 中 のイ ライ トに交換吸着 され る こと お よび9。Srは炭酸塩 として共
沈 され る ことに よ り、 ピッ トの底 部 お よび側壁 を構成 して い る風化 けっ岩 中には数 イ ンチ しか侵 入
してい ない こ とが確 認 されて い る54)。他 の施 設 におけ る放射 性廃 液 の地 中処分実 績 や処分方法 に
っ いては詳 し く解説 され てい るので55)ここで は省略す る。
上述 した よ うな浅 層地 中処分56)57,ではそれが安全 に管理 ・監視 され てい るば あいは沿岸 お よび
深海投棄 に比べ て 生 活環境 に フ ィードバ ック され る放射 性核種 に よる被 曝線量 は少 ない と考 え られ
る。 しか しなが ら、高 レベル放射 性廃液 の貯蔵 容器耐用 年数 はせ いぜ い数10年 で あ る こと、地下
水流 と地 層 の関係 が複 雑で ある ことお よび線量 限度 に対 応す る地下水 濃度 モニタ リングに おいて 、
現用 の測 定器 の精度 が十分 で はない ことな どか ら、地 下水 や地 中で の放 射性核種 の挙 動 に関す る研
究 が重 要 とな る。
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1。4。3環 境中へ の放射能の事故放出
19の235Uがすべて核分裂すれば約1MWDの エネルギ がー発生 し、核分裂生成物は熱出力1W
あた り約1Ciが燃料内に蓄積 される。したが って、100万KW級の原子炉では109Ciが内蔵 されて
お り、その潜在的な危険性は大 きい.原 子炉事故は一般的に重大事故(技術的見地か ら考えて最大
のもの).と仮想事故(理論的に考え うる最大 のもの)に 大別され る。 以下には従来起 こった2・3
の事故例を述べる。
SL-1(Stationa「yLowPouserNo・1:沸騰水型軽水減速冷却炉、熱出力3000KW)では急
激な制御棒の引抜 きに より反応度が上昇 し、熱膨張 と気泡の発生が炉を暴走 させた と考 え られてい
る。 このとき原子炉事故では唯一の死者 をだしてい る。また、内蔵放射能(約106Ci)のうち1%が
炉建家内に放出 されたが、環境汚染はほとん ど生 じなか った とされている。
ウィンズケ ルー(天然 ウラン黒鉛型、空気冷却)で は燃料 の一部が過熱によ り破損 し、核分裂生成
物の うちt311(2・10`Ci)、137Cs(6・102Ci)、ssSr(80Ci)tsよび9。Sr(9 が大気 中へ放出さ
れ、牛乳中か らは最大7.8・10-1μCi!£の1311が検出され、幅16Km、長さ50Kmの地域において牛
乳の飲用が禁止 された。
ORNLで も、1。6Ru(約15Ci)の環境への放出事故があったが、 この ような事故により人体が
受ける被曝過程はっ ぎのように考 えられている。
1)建 家内の放射性物質による直接およびス ヵイシャィ ンによるγ線外部照射
2)環 境中放 出放射性雲によるβおよび γ線外部照射
3)放 出放射性物質 の吸入お よび汚染 した食物の摂取による内部被曝
原子炉設置にさいしては、通常 このような項目にっいて事前評価が行われるが、仮想事故におい
て炉心溶融現象(主として1次 冷却水系配管破断による冷却材喪失事故)を想定 した場合58,、溶融
炉心が格納容器を貫通 して土壌汚染や地下水汚染が生 じる可能性もあることが指摘 され59}、この
ような環境汚染にっいても基礎実験の必要性が述べ られている。
以上 、環境申に放射性物質が放出 される過程、その起源および放出形態な どにっき概説 して環境




前節 までには、 始めに環境中における自然放射性核種や核実験に よるフォ ルーァウ トの存在量、
分布お よびそれ らに よる人体へ の被曝線量な どを概説 した。っいで、原子力平和利用の進展に伴い
発生する放射性廃棄物の処理、処分法 を環境中におけ る放射能汚染の制御 とい う観点か ら総括 して
環境汚染の現状 と併わせて述べた。そして今後、放射性廃棄物が増加 してその処分による人体へ の
影響 を検討するに際 して、 とくに、沿岸海洋投棄処分、深海投棄処分 および地中処分による環境中
での放射性物質の挙動に関する研究の累積が必要であることを説いた。しか しなが ら、 このような
環境汚染に関す る研究は広義には多 くの自然科学現象を含んだものであ り、 これ らの諸問題 をすべ
て解決することは容易な ことではない。そこでここでは特に底質や土壌 を媒介にした放射性核種の





題 とな り、拡散現象を取扱 うような物理 モデルを用いて汚染現象を評価することは不可能であろ う・
とくに、わが国のようにまだ放射能汚染が環境のパックグラウンドと有意な差で検出 され うるほ ど
に進行 していない場所では環境試料の前処理、 測定器や校正線源の種類およびデ ター処理な どが必
ずしも統一 して用 いられているとは限 らず、定量的な評価は難 しい。最近、測定に関す る指針 「発
電用軽水型原子炉施設における放出放射性物質の測定に関する指針」および 「環境放射線モニタ リ
ングに関する指針 」が示 され、 このような問題点が改善 されることが期待 され る。
他方、対象を局所的に考えた範囲での環境汚染評価にっいては、現象に忠実な物理 モデルを用い
れば、精度の良い結果が得 られ るはずであるが自然現象は複雑で影響因子が多 く、単純化 した現象
についての研究 を累積せざるを得ない。たとえばヵラム法のような室内実験は複雑な自然現象を単












に より大 きな影響を受け るが、 トリチウムのように土壌の間隙水 とほぼ同一の挙動 を示すものもあ
る。したが って、放射性核種が土壌 もしくは底質土 中を移動す る場合、 トリチウムの挙動を検討す
ることは、それが土壌の物理的な性状によってのみ影響 される現象 を解明す ることができるため、
通常の化学的現象 と分離 して挙動 を検討する場合に有効である。第2章 ではこのよ うな観点か ら ト
リチウム水を用いて多孔性媒質(P。30脚注参照)内における拡散や分散現象 に関す る実験を行い、
分散現象に影響 を及ぼす因子(充墳材 の種類、間隙内平均流速など)にっいて検討を加 え、土壌中で
の放射性核種の挙動に関す る基礎的な現象 を把握す る。
第3章 では放射性廃棄物の海洋投棄処分や放射性廃液の沿岸放 出処分 に際して問題 となる底質汚
染 を対象 とす る。 ここでは、従来の研究がサ ンプ リングを主体 とした汚染調査であるのに対 し、主
として分子拡散が卓越す る底質中での汚染予測が重要であることを述べ、そのために底質内での有
効拡散係数 の測定 および底質土の物理的特性の影響 にっいて論 を進める。さらに吸着現象 を含 む汚
染現象にっいては、その評価に必要な見かけの拡散係数 を実験室内で簡便に測定で きる方法を提案
し、放射性核種の底質内における易動性を定量化 して その妥当性を検証す る。
第4章 では土壌水中での放射性核種の挙動が第2章 で明 らかにされた物理的な現象に加えて、種
々の化学的因子(pH、濃度な ど)により影響 を受けることか ら、それ らの因子 をパ ラメ ターとして多
くの放射性核種にっいて実験的研究 を行 う。 この場合地中移動現象 を忠実に検討す るために、 γ線
放出核種にっいては従来研究例が非常に少ない土壌中の吸着分布 を直接求 める方法で研究 を進める。
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さらに核種 ごとに類似した挙動 を示すものを類別し、モデル化に際 しての知見 を得 るとともに、モ
デル化が不可能であるよ うな複雑な挙動 を示す核種にっいては、挙動に強 く影響を及ぼす因子の検
知 とその影響度を実験的に把握することなどを目的 とする。
第5章 では第4章 で得 られた結果を基にして モデル化に関す る研究を行 う。現象に忠実なモデル
を構築することおよびその解析にっいては、土壌物理の分野で多 くの研究がなされてい るが・乙乙
では従来提案 されたモデルを重ね合わせ る方法によ り理論的研究 を進める。始めに単一の可逆モデ
ルを用いて挙動の予測が可能なSrにっいての検証を行 うとともに、 より複雑 な挙動 を示す核種 に
ついては現象に忠実なモデルを用いて その挙動 を予測する。さらに、簡便なモデルを用いた場合に
その挙動予測に基づ く影響評価 の安全性を推定す る。
以上の各章では室内実験によるサブシステムでの放射性核種の土壌中における挙動に関する諸問
題の一部を解明す るものであるが、 第6章 では実際のフ ィ ルー ドにおけ る放射性核種 の挙動に大 き
な影響を及ぼす地下水にっいての調査 ・研究を論 じるとともに、第2、 第4お よび第5章 で得 られ
た結果に基づき、放射性廃棄物を地中処分する場合にその影響評価上不可欠な地下水中濃度を簡便
に推定する方法にっいて論 じる。すなわち、砂層および粘土層が互層 をなす標準的な場所 を地下水
調査場所に選定 し、天然の放射性核種である222Rnを指標 として帯水層を判別する方法 、揚水試験
および人工 トレ サー をー用いて地下水流動調査を行 う。さらに模式化 した調査域において地下水汚染
の濃度推定法 を論 じ、複雑な地層での評価法にっいても解析的に取扱 うことが可能 な方法にっいて
言及する。
以上、本研究では放射性廃棄物による環境汚染現象の うち、底質や土壌な ど長期間にわた り汚染
が蓄積 される現象 を対象 として基礎的研究 を論 じるが、自然現象は複雑であることか らケ スー スタ
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第2章 ト リチ ゥ ム 水 を 用 い た 多 孔 性 媒 質 内 に
お け る 分 子 の 分 散 現 象 に 関 す る 研 究
2.1概 説
2.1.1緒 言
人類が主 として利用す る淡水の うちで、最 もその賦存量が多 いのは地下水である1)。地下水は地
球上の どの陸地帯にも存在 して昔か ら利用 されて きたが、水位低下や塩水の浸入および地盤沈下な
どの現象が社会問題 として発生 してきたのは過去20～30年前か らである。また、最近では産業廃棄
物や農薬などに より量的な問題 としてだけではなく質的にも社会問題 として顕在化する場合が報告
されている2,3⊃。本章ではこの ように汚染物質 とくに重金属や放射性物質が地下水に混入 した場合、
それが物理的お よび化学的な作用を受けて流動す る機構の うち、とくに前者にのみ着 目し、物理的
なパラ..タ.に対応する挙動 鹸 討 した.ま た、搬 的に土壌のような多孔 醐 論 を繭 する溶
質の挙動予測に用い られている理論式にっいても、実際の現象 と比較 してその適用性 を検討 した。
さらに このような基礎的研究に基づき、汚染物質の流入が連続、定常状態でない場合の流 出応答に
っいても実際的な検討 を行 った。
2.1.2従 来 の研 究
地下 水 中拡 散物質 の流動機 構の検討 は 、地下 水 その ものの最適 な トレ サー をー見 出す研究 と前後 し
て 、1950年代 ごろか ら始 め られ た。 トレ サー とー しては従来 、fluorescein、ブ ド 糖ー 、塩素 イ オ ン、
thiocyanate、pyramine、重水 な どの非放射性 物質類4'"8⊃お よび三重 水素 水(以下 、HTOと 記 す)、
13tI、32P、35S、36Cl、82Br、24Na、60Co、86Rb、1。6Ruとその錯陽 イオ ンまたは錯 陰 イ
オ ンな どの放射 性物質 な どにっ いて それ らの追跡子能 が検討 され て きた9'"14⊃。 その結果 、重 水 、
HTO、H2t80な どの トレ サー がー 理 想的で あるが、分析法 の簡便 さか らHTOが 最 も望 ましい もの
として 選 ばれ て いる15N17}。しか しなが らHTOの 半 減期 は12.3年と長 く、野 外で使 用 す る場合 は
帯水層 を汚染 させ ることにな るので、 トレ サーーとして は半減 期 が短 くて土壌 に よ る吸 着 が無視 で き
る ことを確認 した もの を用 い るべ きで ある。
トレ サー にー塩 を用 いて最初 に地下水 流動 の検討 を試 みたの はSlichtert8》で あ り、 塩 が多孔 性媒
質 内 を流 動す る間に その濃度 勾配が平 担化 され る現象 は流速 分布 に よ るもので あ るこ とを示唆 した。
Handyは流れ の速い飽和 砂層 では分子 拡散 は無 視で きる と考 え、BergとThomas19⊃お よびLapidusと
Amundson2。,らは 、 とくに低流 速 の場 合 の拡散 効果 にっ いて検討 した。Scheidegger2t⊃、Beran22⊃
お よびDay23}らは溶質 の移動 を ラ ンダ ム理論 と中心極 限定理 を用 いて統 計的 に取扱 い 、分子拡 散 を
考慮 した もの ではな いが 、その平担化 現象 の機構 にお いて移 動 中 の溶 質 の存 在 す る確率 密度 函数 が
正規 ガウス分 布 で ある こ とを示 した。
Danckwerts24,は区 間Lの均一 な多孔 性媒質 内 を流 速Vで 移動 す る座 標軸原 点 が赤 白2種 の色素 境
界面 と考 え、色素 の微小 な流塊 が ラ ンダ ム理 論 に従 うとして拡散 の基 礎式 と同形 の次式 に よ り分散














したが って 、(2-1)式 で定義 され る分 散係数 は分子拡 散係数 とは本質 的 に異 な るもので あ り、
これ は微小 な流塊が媒 体 の回 りを流 れ る間に生 じる遠 度差 に よ って誘 起 され る濃度 の平担 化 を表す
パラメ ター でー あ る。
LapidusとAmundson2。,は分 散現象 を表す数 理 モデル と してFickの第1則 を用 いた媒 質 内での質 量





初 期 条 件C.0:t;0 ,x>0




乙 署7{e「fc(、 而 τ)+e「fc(、v・i5-V)'exp〔下)}(2・ ・〕
また、Brenner25,は、流入 端 にも次の境界 条件 に示 す よ うな分子拡 散 に よる混合 の影響 が あ る場
合に っいて(2-3)式 と同 じ基 礎式 を解 き、(2-5)式 で表 され る解析解 を得 た。
















Davidson、RieckおよびSantelmanらは26》、Brennerが解 いた よ うな一定 の連続 流入境界 条件 で は





































多孔性媒質内における溶質は、微小な流塊の速度差によ りそのフロン トの平均的な位置の周 りに
濃度が平担化 され る。また、溶質はその濃度勾配によってもフロント濃度が平担化 され る。一般的
に前者は分散、後者は拡散 と呼ばれるが、実際の濃度平担化現象にはこれ ら2っ の機構が重複 して
現れ、通常 、これ らの現象 は特に区別 して用い られ ることは少ない。そしてこれを総称 して分散現
象 としている。分散係数は従来(2-2)も しくは(2-4)式 か ら求め られているが、 これ らの
定数聞の比較 ・検討は少ない。また、過去 に見いだ されている(2-4)式を用いて得 られた分散係
数が流速に比例 して大 きくなるとの結果27,が、 実際の濃度フロントの平担化現象 とどのよ うに対
応す るのか、さらに問隙内平均流速が低 くなった場合、その直線性が どこまで保たれるのかなどの
問題点に関しての検討も十分にはな されていない。 この他 にも多孔性媒体である充墳材の物理的特
性 と拡散 もしくは分散 との関係にっいて言及 した研究 も少ない。
以上のことか ら2。2。2では まず始めに(2-1)お よび(2-3)式の2っ の基礎式の解析解 を
用 いて分散係数 を求め、その後 、2.3に おいて種 々の多孔性媒体材料 を用いて カラム実験を行い、
充墳粒子径、充墳長、間隙内平均流速な どが濃度フロン トに及ぼす影響にっいて実験的に検討す る。
さらにこれ らの結果に基づ き、多孔性媒質内におけるこのような濃度平担化現象を拡散型 の放物型
2階偏微分方程式で モデル化することに関 してもその妥当性を検討する。
2.2。2分 散 係数 の測定法
(2-1)式 お よび(2-3)式 に対す る解析解(2-2)式 お よび(2-4)式 は 、流 出端 で
の液濃度変 化式(以 下 、破過 曲線 と記 す)を 求 め るためにx・Lと して次 の よ うな無 次元 数Peを 用
い る と(2-8)式 お よび(2-9)式 の よ うにな る。
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(2-10)式 で表 され る無次 元数 τは多孔性媒 質 内に存在 す る閲隙水 量 に対 す る流入 液量 の比 を
意味 して い る。 た とえば押 し出 し流れ で τ・1の場合 は、最初 に カ ラムに存在 して いた流動 可能 な
全液量 が押 し出 され る状 態で全 てが流入 す る溶 液 に よ り置換 されて流 出す る場 合 を意味 す る。 した
が って 、溶質濃度 は(2-8)式 も しくは(2-9)式 の よ うに、流 出端x・Lに おけ る変 数 として τ
の みで表 され 、物理的 な定数 で あ る平均 流速V、 ヵ ラム長L、 お よび分 散係数 は(2-7)式 に一括
して含 まれ るため 、 これが無次 元化 された破過 曲線 を特徴 づ け る唯一 の パ ラメ ターーとな る。
結局 、(2-8)式 と(2-9)式 の相違 は境界条件 の違 いか ら生 ず るもので あ るが 、 これ らの
解 の特徴 と しては 、 τ・1の場合 、(2-8)式 で は どの よ うなPe数 に対 して もC!C。=0。5とな る
が 、(2-9)式 で は右 辺第2項 の量 だけC1C。が大 き くな る。
(2-3)式を独立変数x,tに 関 して次 の よ うな変数X,Tに っ いて変換 したものは(2-11)





(2-11)式 は(2-1)式 と同形 で あ るこ とは明 らか で ある。 この時 、次 の任 意 の初期 、境界 条

























































































(2-2)式 お よび(2-4)式 を無次 元化 した(2-8)式 お よび(2-9)式 を 、Pe数をパ ラメ ターー
に して計算 した結 果 を それ ぞれFig.2-1およびFig.2-2に示 す 。 この場合 、数値 計算 では独立 変数













Fig.2-1にお いて破 過曲線 は τ・1,clc。・112で表 され る点 に関 して対称 で はない ことが明 らか
で あ る。何故 な ら、多孔性媒 質 内の溶 質 の流 れ軸方 向の濃度分 布 はx・Vt,C(x,t)・1!2の点 に関
して は対称で あるが、 流 出端x・Lで 観測 す る破過 曲線 の濃 度 は平均 流速Vの 仮想 面が流 出 した後
もフ ロン ト後部 の濃度 は平担 化 されっづ け るた めであ る。 この破過 曲線 の非 対称性 は 、た とえば 、
Pe・1として、 τ・o.5と1。5を(2-8)式 に代入 して得 られ るclc。を比較 す るこ とに よ りただ ち
に検証 で き る。
以下 で は1っ の破過 曲線 か ら(2-8)式 お よび(2-9)式 を用 いて分散係 数 を求 めて これ ら2っ
の定数 を比較 す るが 、 この よ うな係数 を求 め るに は2っ の方 法が考 え られ る。第1は 破過 曲線 の実
測値 と理論解 を直接比 較 して最小 の標 準偏差 を示す パ ラメ ター をー選 ぷ ことか ら決定 す る方 法で あ る。
第2は 本 研究 では用 いて いないが(2-8)式 もし くは(2-9)式 の微 係数か ら算 出す る方法 で あ る。
い ま、例 えば(2-8)式 の τ・1に対 す る微係 数 は(2-15)式 で表 され 、 この値 をい まJと すれ
ば(2-7)式 の関係か ら分散 係数 は(2-16)式 として算 出 され る。
d(C/C・)/dττ.1=研 〔2-15)
D・VL/4・J2(2-16〕
第2の 方法が簡便なように思われ るが、 τ・1近 辺での破過曲線の濃度変化は最 も急激な部分で






2。3 3。9 7。4 9。4 19 77
DiSPerSioncoefficient
×10-4E2-8
1。8 2.8 6.4 7.4 15 41
DiSPerSioncoefficient
×10-42-9E
1。9 2.7 6。0 7.1 14 39
ColumnlengthL:32cm
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Table2-1には この方 法 で豊 浦標準 砂 の破 過曲線 か ら(2-8)式 お よび(2-9)式 を用 いて得 た
分散 係数 を示 すが 、両者 の間 には大 きな差 はない ことが確 認 された 。 これ は(2-9)式 の右 辺第2
項 の値 が小 さいた めで ある。 また実験 結果 では τ・1においてC!C。が必 ず し も1/2には な らず 、Fig・
2-2の破 過曲線 に類似 した0.5～0.6の範 囲 が多か った。 そ こで 、2.3以 下 の論議 では実 験結果 に
よ り近 い曲線 を示 す(2-9)式 を用 いてPe数 を求 め 、 これ か ら(2-7)式 に よ り得 られ る分 散係
数 を算 定 して多孔性媒 体 の物理 的因子 が これに及ぼ す影響 を検討 す る。
2.3HTOの 分散係数 とそれに及ぼす物理的因子の影響
2.3.1緒 言
HTOは 土壌やその他の多孔性媒体に吸着 されて、 その間隙水濃度 の流出パタ ンーが水分子 と異
なる危険性が最も小 さい最適の トレ サー でーあることは確め られている14⊃。 軽水 と物理、化学的性
質が類似 している重水にっいて も、それが土壌の粘土鉱物格子内の水酸基の ような吸着水 と交換す
るには圧力が10000psiで温度300℃の条件下では認め られている3。⊃。しかし、通常の圧 力、温度
では確認 されていないため、水分子の トレ サー とーして用い ることは可能で あるが、自然環境下でバ
ックグラウン ドが比較的高いことおよび多数の試料の測定には不適であることなどか ら実用上 これ
を用いることはできない。従 って、ここでは測定が容易であるHTOを 用 いて分散係数に及ぼす物
理的な因子の影響 を検討す る。 すなわち、間隙内平均流速、充墳粒子径、カラム長な どをパラメー
タ にーして2.2.2で述べた方法に より分散係数 を求め、2.2。1に 述べ た種 々の問題点にっき検
討を加 える。
2.3.2実 験方法
2.3.2.1実 験 材料 お よび実験装 置
本 研究 にお いて分 散媒体 として用 い た充墳 材料 は7種 類 で あ る。 それ らは豊浦標 準砂(細砂)、粒
径 がほぼ均一 で0。lmm,0.6mm,1mmt3mm,5mmであ る5種 類 の グ ラス ピ ズー お よび種 々の ガ ラ
スを粉砕 して最長径 が2mmか ら5mrnの範 囲 にふ るい分 け た ガラス片 で あ る。
破過 曲線 を求 め るため に使 用 した カ ラム実 験装置 の概 略図 をFig。2-3に示 す 。拡 散 カラ ムは 内径
2cmの塩化 ビニ ルー製 パイ プの下 端 に支持 底 として200メ ッシaの ステ ン レスス チ ルー製金 網 を取
り付 けた もの を使用 した。 この カラム長 は15～50cmの 範囲 の もの を用 い たが、基本 的 な もの と
しては20cmお よび32Cm長 パイ プを使用 した。 カ ラム内に充墳 した多 孔性媒 体 の上 部 には 、最初
に導入 す る トレ サー 原ー 液 が媒質 内の間隙水 と機械 的 に混 合 され るの をで きるだけ防 ぐために ろ紙 を
置 いた 。 この よ うに設定 した カラムの上 端 は、 シ リコ ンゴム栓 を用 いて吸気 口 と給 水 口の高 低差 の
水圧 に よ り水 を一定 の流量 で供給 で きるマ リオ ッ ト給 水装 置31)ee連結 させ た 。給水 タ ンクには20
£ポ リェチ レ ン製 容器 を用 いた。 また流量 は カ ラム下部 に取 り付 けた スク リゴ コ ックに よ り調節
した。流 出液 の サ ンプ リングは5cm3容 量程度 の ガ ラス製 サ ンプル瓶 を用 い 、各 バ ッチ ご との液 の
重量 か ら流 出液量 を算定 した。 さ らに 、流量 を少 な くした場合 、サ ンフ。ル 中 の液 の蒸発 が考 え られ















2.3.2.2ト レ サー 濃ー 度 お よび放 射能測 定法
トレ サー 溶ー 液 として はHTOの 放射 性物質 濃度 を2・10'3μCi!cm3程度 に調整 した ものを原液 と
して用 いた 。HTOの 測定 は通常用 い られて い る液 体 シ ンチ レーシ ョン法 に従 った。 シ ンチ レ ターー
の調合 には 目的に応 じてTable2-2に掲 げた よ うな方 法が あ るが 、 こ こで は水 の溶 解度 が大 き く、
かっ測定器 系 を低 いバ ックグ ラウ ン ドに保っ ため の低 温条件 で も シンチ レ ター がー 凍結 しない よ うに
調合(ジオキ サ ン0.5£,トル エ ン0.52,メタ ノ ルー0。7£,PPO6.59,POPOPO.139および ナフタ レ
ン104g)して用 い た。
2.3.2.3実 験手順
求 める破過曲線 の流出量は充墳層内間隙水量に対する流入液量の比 τとして無次元化す るため、










ヵラム内に気泡 を取 り込まないよ うに少量づっ充墳材 を撹搾 もしくは軽 く振動を与 えなが
ら所要の長さまで充墳す る











































































っ ぎに マ リオ ッ ト給水装 置か ら トレ サー 原ー 液 を供 給 し、 その流 出液 を カ ラム下部 に おいて少量 づ
っ採 取 す る。 この場 合 、は じめに支持底下部 にあ った溶液 は充填 層 内の間隙 水で はな いた め、流入
量 すな わ ち流 出量 の無次元 化 に際 して破過 曲線 の立 ち上 が りを遅 らせ る ことに な る。従 って 、予 め
その量(5.1cm3)を求 め、流 出量 か らそれ を差 し引い て τへ換算 す る場合 に補 正 した 。 間隙 内平均
流速(V)は実 験開始 と終 了の時間(T)、 その間 の流 出量(Q)、 カラ ム断 面積(S)お よび間隙率(p)
か らV=Q/TpSと して算定 した。
0。5τ程度 まではHTOは 流 出液 中 には現 れ ないので 、 通常 は その流 出液 量 のみ を計量 し、濃度
測定 は行 わな い。 そして採 水 は破過 曲線 の勾配 が最 も急激で あ ると予想 され る間隙水 量 に等 しい1
τ前 後で密 に行 い、C!C。が0.9以上 とな る1.5τ付 近で一 連 の実験 を終 了 す る。各流 出液 サ ンプルか
らは0.5cm3をホ ルー ぜペ ッ トで採 取 し2.3。2.2で述べ た液体 シ ンチ レ ターー10cm3中に溶解 させ て濃
度 を測 定 した。
充 填層 内の間隙水 量 は(2-9)式 を用 いて分 散係数 を測定 す る場合 、流 出量 を無次 元化 す る基本
的 な量 に な るた め、充墳条件 を変 えた場 合 は その たび ご とに測定 した。
実験 雰囲気 温度 は20±2℃ で あ り、間隙 内平均流速 はおお よそ10-4～10-1cm!secの範 囲 に設定
して実験 を行 った。
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2.3.3実 験結 果 お よび考察
2.3.3.1間 隙 内平均流 速 とPe数
水 力学で は水 の運動状 態 を表 すパ ラメ ター とー してRe数 が用 い られ 、rlA5刀oxcyKH口 は次




こ こでS:透 水断 面積(cm2)Q,:透 水流量 率(cm3/sec)
p:間 隙率dp:充 墳材 粒径(cm)
ン:動 粘 性係数(cm21sec)
流 れの状態 は(2-17)式 か ら算 定 され るRe数 が7。5～9以上 になれ ば乱 流状態 とな るこ とが知
られ てお り、 この値 は臨界 レイ ノル ズ数 と呼 ばれて い る。
Fig.2-4は長 さ32cmの カ ラムに ほぼ 間隙率0。42で豊浦 標準砂 を充墳 し、種 々の流速条 件 で得
た破過 曲線 の結 果で あ る。 これか ら明 らか な よ うに 、流速が2.2・10噛3～1.9・10'"2cm!secと変 化 して
も流 出液破過 曲線 の勾 配 は変 わ らず、 その影 響 は認 め られ ない 。い ま、 この流速 が最 大 の場 合 にっ
いて(2-17)式 か らRe数を算定す れ ば(Q,1S・0。008cm!s㏄,p・0.42,dp'o.0223cm,
v・O。01cm2!s㏄)0.033とな り水 の流れ は十 分 な層 流状態 と考 え られ る。 したが って 、層流 状態 で
の流速 の変動 は破過 曲線 に影 響 を及 ぼ さない こ とが判 る。Fig.2-4の横 軸で ある流 出量(cm3)をカ
ラム内間隙水 量で除 して無次 元化 し、Fig.2-2の理 論曲線 か らPe数 を求 め る場合 、 層流状 態 では


























































































Fig.2-5には豊浦標 準砂 と粒径5mmの グ ラス ビ ズー充墳 材 にっいて この よ うな手 順で得 たPe数
を種 々の流 速条件 で掲げ た。 カラ ム長 が32cmの とき、得 られ たPe数 は豊 浦標準 砂 でほぼ100,粒
径5mmの グラス ビ ズー充填材 では約3033,とほぼ一定 で ある。 したが って、Pe数 が一定 で は破過
曲線 の濃度 勾配 に変 化が ない にもかか わ らず、(2-7)式 の関係 か ら得 られ る分 散係数 は必 然的 に
流 速 に正比 例34⊃す る ことが判 る。
最適 のPe数 を得 るために 、Pe数 をパ ラメ ターーとして実験 で得 た破過 曲線 と理 論 曲線 の誤 差 を最
小 に す る方法 を用 い る ことは前述 したが 、多 くの場 合 この標 準偏差 は数%以 下 で あ った。
2.3.3.2間 隙 内平 均流速 と分散係数
2.3.3、1に述べ た間隙 内平均 流速 とPe数 との関係 か ら(2-9)式 を用 いて求 め た分 散係数 の
結果 を 、豊浦標 準砂 、粒径1mmの グ ラス ビ ズーお よびふ るい分 け した ガ ラス片 の3種 類 の充 唄材 に
っ いてFig.2-6に示 す。 この結 果 をみれば間 隙内平均 流速 が1・IO'`4crn/sec以上 の流速 域 で は分
散係数 と流速 とが ほぼ比例関係 に あ る ことが認 め られた ので最小 自乗法 に よ り近 似 した結果 、次 の







この近似的 に成立 す る正比 例 の関 係 は、固有 の充 填材 や その長 さが 一定 で あれ ば流速 に関係 な く
一定 のPe数 が得 られ る ことに対応 す る ことは前述 したが 、Fig.2-6にみ られ るよ うに 、粒 子 が均
一 な充 損材 だけで はな く、粉 砕 した非整形 で不均 一 な ガラス片 にっいて も成 立 して い る ことが判 る。
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ら誘導され る基礎式 と同 じになることか ら得 られる分散係数が分子拡散係数 に一致す ることは容易
に推定 され る。カラム実験において流速を10'4cm!sec以下に設定することは流出水のサ ンプ リング
に際して蒸発 の影響が避け られないので平均 の間隆水流速 を低下 させ るために濃度 フロン トを一旦
カラム内で停止させ る方法で分散係数を測定 した。 このとき無次元流出量 τはヵラム内問隙水量に
対する総流出量の比 として表 され、濃度 フロントは1×10-2cm!secで流入および流出させ たときの
分散効果 と流速を低下 させ るためにフロン トをカラム内で停止 させた場合の分子拡散効果が複合 さ
れて現れ る。 そして前者にっいてはFig.2-4に示 されるように実際の分散効果による濃度 フロン
トの勾配 は流速が変化 しても同 じカラムでは変わ らない ことは既述 したとお りで ある。Fig.2-6
において、1・10-4cm!sec以下の流速域ではこのように して分散係数を求めたもので ある。Fig.
2-7には長 さ10cmの カラムに豊浦標準砂を充墳 し、上述 したような方法で濃度 フロント停止期
間を2,7お よび30日 間 とした場合の分子拡散の影響が加 わった破過曲線 の結果 を示す。 このよ
うに平均流速 を低下 させた場合の分散係数はFig.2-6から分子拡散係数に近い値:(1～2)X10-5
cm2!sec]をとることが判 る。 そして分散係数が分子拡散係数に近い値 をとる流速は連続的に変化



































前述 した よ うに、10-4cm!sec以上
の流速 域 では分 散係数 が流速 に従 属 し
た関係 に あ るた め、種 々の充墳 材 にっ
いて分 散係数 を比較 す る場合 は同一 の
流速で得 られ た値 を比較 しなけれ ば実
際の分散現象 の程度(濃 度 フロ ン ト勾
配)と対応 しな い。 したが って 、粒径
0.1,0.6,1,3および5mmの5種
類 の グ ラス ピ ズー を充填 材 として 、 カ
ラム長20cm,間 隙内平均流 速(1～
1.2)×10"2cm!secとして分散係 数 を
求 め た。 その結果 をFig.2-8に示す 、
これ に よれ ば、分散係数 はほぼ粒径 の
平方根 に比例 して増加 す る傾 向が み ら
れ る。 この場合 、流速V、 カラム長L
は一定 で あ るため 、分散 係数 の増加 は




















そしてこの ことか らVが変化す る場合はVに 対す るD値 す
















Table2-3には5種 類 の粒 径 の グラス ピ ズー、豊浦標 準砂 お よび ガラス片 の合計7種 類 の充填 材
に対 す るD/V値 を掲 げ る。充墳材 粒子 が球 形で はな い豊 浦標準砂 お よび ガ ラス片 のD/V値 は そ
れ らの平均径 に対応 す る グラス ピ ズーのD/V値 よ りも大 き く、 これは充填 材粒子 の形状 の複雑 さ
に従 って、分 散 の程度 が量 的 に表 され てい るもの と考 え られ る。す なわ ち、球形 粒子 では その粒 径
が大 きい ほ ど、また それ以外 の充墳材 料 では その形状 が複 雑 なほ ど微 視 的に み る流 塊 の行 程 が長 く
な り、(c旧)の次 元 で表 され るD/V値 が これに対 応 して大 き くな る。 この ことか らDそ の もので は
な くD/Vが 充 填材 の形状 お よび 閻隙率 な どを含 んだ、溶質 の実 際の分散 を規定 す る1っ の物理 量
を表 すパ ラメ ター にー な り得 るもの と考 え られ る。
2.3.3.5流 下 距離 が破 過曲線 に及 ぼす影響
トレ サー フー ロ ン トが多孔性 媒質 内 を流下 す る場合 、流 入端か ら流 出端 まで の距離Lに よ り実際 に
受 け る影 響 の程 度 を検討 す るた めに、粒径 ユmmの グラス ピ ズーでは10、30お よび50cm、 粒径
5mmグ ラス ビ ズーでは10、32お よび48cmの カ ラムを用 いて破過 曲線 を求 めた 。 その結果 を
Fig.2-9およびFig.2-10に掲 げ る。 これに よれ ば、 どち らの場 合 も流下距 離Lが 長 くなるほ ど
破過曲 線 の濃度 勾配 は平担 化 され るが 、一般 的 に媒質 内で の濃度 フ ロ ン トの勾配 は(2-4)式 の微





















































































(2-21)式 に よれ ば、2.3.3.2および2.3.3.4に お いて述べ た よ うにD/Vは 多孔 性媒体
に特有 な一定 値 を とるため 、 フロ ン ト勾配 は流下距 離 の1/2乗 に逆比例 して平 担化 され る。 また・
D!Vの1!2乗 に も逆 比例36,
す る。Fig.2-9およびFig.
2-10にお いて 同 じ程 度 の流 下
距離 で もフ ロン ト勾 配が媒体
に よ り異 な るのは このためで
あ る。
流下 距離Lを 変 えた場合 の
D/V値 の変化 を検討 す るた
め、粒 径5mmの グ ラス ピ ズー
充墳材 を用 いて流速 お よび カ
ラム長 をパ ラメ ターーとして得
た分散係数 の結果 をFig。2-11
に示 す。 さ らに同一流 速1・
10-2cmlsecにおいて 、豊浦
標準砂 、粒径1mmお よび5mm
の グ ラス ピ ズー を用 い た場 合 の
分散 係数値 をTable2-4に掲
げ る。Fig。2-11によれ ば、
流下距離 が異 な る場合 も、同
じ充墳材 にっいて は分 散係数
が流速 に ほぼ比 例す る結 果 は
2。3.3.2で 述べ た こと と
同 じで ある こ と、 した が って 、
同一流速 で分散係数 を比 較 し
た場合 は流下 距離 が異 な って
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係数 はほぼ一定値 となることがTable2-4の結果か ら判明 した。このように流速が1・10-4cmlsec
以上 の層流域においてはD/V値 が間隙内平均流速だけではな く流下距離にも従属 しない多孔佐媒
体 に特有な分散量 を表す物理的因子であることが判明した。
2.4HTOを トレ サー とーした非定常濃度流入源の流出濃度予測
2.4.1緒 言
2.3で は分散係数 を求めるためではあったが、流入端において連続で一定なHTOが 流入す る
場合を取扱 った。 しかしなが ら、実際の自然環境 のもとでは不連続で一定ではない汚染水質が流入
す る場合がほとん どであり、それ らの流出濃度を知ることは重要であると考 えられ る。本節では前




な解析解は得 られない。 そこで本節ではCrank-Nicolsonによる差分表示37)を用 いて、一般的な
流入濃度源にっいても適用可能な差分解 を求めた。差分解析の場合、格子間隔の取 り方による解の
安定性が問題になるが、 陰解法を用いた本方法では無条件に解が安定であることは証明38,されて
お り、また次の範囲で格子間隔 を変 えても結果には実用上の変化がなか った。
00005≦△τ≦0。04
0.002≦△z≦0.02
ここで △ τ=V・ △t/L
△z=△x/L
差 分解法 の基礎式 には(2-3)式 にz・x1L、τ・Vt!Lおよび(2-7)式 を代入 して無 次元化 した





























(2-23)式 を未 知数 で あ るk+1時 間 ステ ップにっ いて整理 す る と(2-24)式 を得 る。
一A、w醐 ・B、轟 ヱ、A、w紅壬Alw論.B、wk・A、 臓 ≧ヱ 〔2-24〕
〔m=3,4,・…,M-1)
















い ま、流 下距離 が十分長 く、流 出端 に溶質 が流達 して いない場合 を想定 すれば 、m=M+1の 流
出端 に おいて次 の関 係が成 立す る。
翻 ・ ・幽 一 ・(2 .2S)
したが って 、格子 点m=M





一 方 、流入 端m=1で の境
界条 件 として 、任 意 の流入濃
度波 形hサ ノ を考 慮す れば 、
m=2の 格 子点 では(2-24)






m==2か らMに っい て書 き下
せ ぱM-1個 の未知 数 を含ん
だM-一1個の方程 式 が得 られ 、

















































おける無次元化 された濃度分布w(z,k・1)が求め られ る。
以上に述べた差分解法 を(2-4)式を導いた初期、境界条件 のもとで適用 し、(2-4)式の解析
解 と比較 した結果をFig.2-12に示す。 これによれば、Pe数が10お よび30の どち らの場合も

















これに よれば、流下距離が長 くなるほ ど溶質濃度は媒質内で分散 され、 流出液の ピ クー高 さは低
くなる。 また、同一流下距離(z・1)では多孔性媒体に特有な値であるPe数が小 さくなるにっれて




任意 の流入濃度源に対する流出濃度を差分解析により予測す るためには、Inputデータ としての
流入濃度が時系列的に必要 となる。そこで本実験においては一定量の既知溶液濃度のHTOを 矩形
波状に単一、もしくは蒸留水 と交互に多孔性媒質の上層液 として挿入することに より非定常濃度源
一48一
とし、 その流 出濃度 応答 を検討 した。
流 出液 はその0。5em3を採取 して2。3.2。2で 述べ た方法 で濃度 を測定 した 。 また 、使用 した
原液 のHTO濃 度 はほぼ1・lO'2XtCi!cm3に調 整 した。充墳材 としては粒径1mmの グ ラス ビ ズー を
用 い、 それ を カ ラム内間 隙水量 が50cm3にな るよ うに長 さ40cmに充填 した もの を使 用 した。 また
間隙内平均流 速1・10-2cmlsecに統一 して行 った。 この条件 で分散 の パ ラメ ター とーな るPe数 を前
節 に述べ た方 法 に よ り求 め た結 果 は90で あ り、以下 の流入濃 度境界条 件 におけ る差分 解析 に はす
べて この値 を用 い た。
2.4.3.2実 験結果および考察
1)単 一矩形波流入源の破過曲線
カラム間隙水量(50cm3)に対 して それぞれ0。1,0.3および0.5の割合で単一の矩形波源 として原
液を流入 させ、蒸留水によ り流出 させた破過曲線を差分解法の結果 と併せてFig.2-14に示す。
この図によれば、 どの割合の流入量 もそれ らの破過曲線の立ち上が りは0.8τ付近であ り、流出が
完了する近辺では差分解に比べ℃実験値が少 し平担になっている。これは、多孔性媒体 にHTOが
付着水のような形で一部が残 るか、もしくは媒質間隙水の一部が死空間 とな り、そこに拡散 したも





































2)非 定常矩 形波流 入源 の破過 曲線
Fig.2-15には3種 類 の異 な る矩 形波 濃度液 が連続 に流入 す る場合 の流 出破過 曲線 を示 す。 この






この図に よれば 、異 な る3種 類 の矩形 波濃度 液 も、連続 した場合 は重 ね合 わ されて単 一 の矩 形波
























































































この結果 によれば、第1段 階の矩形波が流入 したあとの破過曲線の形状が差分解 と少 し異なるが、
これは0.2≦τ<0.4における蒸留水が、その挿入時に第1段 階の原液 と媒質表層で少 し混合 された
結果 と考え られる。しか しなが ら、全般的には破過曲線 と差分解 との適合性はよく、定常濃度 の流




拡散する現象 を対象に して研究を行 い、2。1で は始めに このような研究が地下水の トレ サー とーし
て最適のものを探究するための一環 として行われてきたことを概説した。2.2で は、従来の研究
における問題点、とくに実際の分散現象 とこの物理量を表すパラメ ター とーなるべ き分散係数 との関
係を指摘 し、分散現象 と多孔性媒体の物理的因子 との関係にっいて検討する必要性を述べた。そし
て始めに同一現象に対して従来用い られている2っ の壌界条件の解か ら得 られた分散係数の比較 を
行い、大 きな相違のない ことを明 らかにした。
2.3で は種々の物理的因子が分散係数 に及ぼす影響 を検討す るために、始めに分散係数 を求め
る実験方法にっいて述べ、っいで間隙内平均流速(V)、充鎭材種、充墳長(L)などを変 えて分散係
数(D)を求めた。その結果、分散係数は流速が小 さくなれば分子拡散係数に近 くなるが、10-4～
10'1cm!secの層流域ではDはVに ほぼ比例することが追認 された。 この結果はVが 大 きくなって も
破過曲線の実際のフロント勾配が一定になる現象か ら誘導 されることである。そこで分散係数によ
り種々の充墳材 中の分散量 を推定するためには同一流速で比較す る必要性を述べた。さらに、本研
究に用 いた充墳材ではD/V値 がVお よびLに 従属 しない媒体固有のものであることを明 らかにし、
これを含む無次元数Peを用いれば、放物型の2階 偏微分方程式に より 分散現象を定量的に論議で
きることを確認 した。2.4で は2.3の結論に基づ き、グラス ピ ズー充填材 を用いて不連続、非定
常な流入濃度源の場合にっ き 連続定常濃度流入条件か ら求めたPe数を用いて差分解析に より流 出
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第3章 底 質 土 層 に お け る長 寿 命 放 射 性
核 種 の 拡 散 ・沈 着 に 関 す る研 究
3.1概 説
一般 的に廃棄物の環境への放出をゼロにすることは不可能であるため、放射性廃棄物にっいて も
環境中への放出を可能な限 り低 く制御 しなければな らない。また、大気中に放出された放射性核種
でも希 ガス状のものを除いては、最終的に水文循環によ り地圏 もしくは水圏に移行する。 この よう
に放射性核種が移動す る環境は本来独立 した系ではな く相互に関連したものであるが、第1章 に述
べ たように、本章ではその中のサブシステムの1っ として底質土を対象にし、放射性核種の挙動に
関する基礎的な現象を取扱 う。沿岸海洋や湖沼へ放射性廃液が放出された場合、それ らの区域の底
質土は放射性核種 を濃縮 し、底生息魚や貝類ゐ玄汚染 される。また、深海への放射性廃棄物の海洋処
分もしくは海洋底処分に際しても海水中に漏洩 した放射性核種 は底質土に吸着 ・保持 され る。 さら
に、河川な どの陸水が灌概用水 として圃場に流入 した場合、土壌を経由 して農作物が放射性核種を
蓄積する。以上のように、底質土の放射能汚染に関する研究は、放出放射能 の人体に及ぼす彼曝線
量評価 とい う観点か ら不可欠の問題である。従来、人間の摂取す る食物中の放射能測定に関 しては
多 くの調査t)2,、研究が行われている。 しかしなが ら、フード チェ ンーの一環 としての底質土汚染
に関する研究は少な く3)、さらに汚染機構の研究やその定量的研究は極 めて不十分である。海洋に
おいても深海の底質土層表面近辺における流速は数cm!secと遅 く、底質土の物理的な混合は主 とし
てベン トスにより行われ、水深の浅い沿岸海洋の底土は主 として朝汐や湾流によ り混合 され る。 こ
のような混合域での放射性核種の吸着現象はバ ッチ法のよ うな実験的手法 を用いれば定性、定量的
論議は比較的簡単に行 うことが可能である。しか しなが らこの領域以深 における汚染の進行に関す
る現象は、それが主 として分子拡散 を基本 とした放射性核種 と底質 との反応に基づ く遅 々としたも
のであるため、室内実験を設定す る条件 の困難 さか ら、底質内拡散実験は殆 どなされていない。そ
こで、本章では3.2に おいて、底質土のような多孔性媒質 とみなされ る層への放射性物質の分子
拡散現象 を検討するために、媒体 と反応を伴わずに拡散す る トレ サー とーして知 られているHTOや
36Cl(Cl-)を用いて、種 々の多孔性媒質内における拡散係数 を求め、媒体 の物理的特性 との関連





根系へのイオ ン吸収な どを検討す る目的で土壌学の分野で行われて きた4)5}6}が、放射性廃棄物処






る。液中におけ る無限希釈のイオ ンの拡散係数 をTable3-1・1》に示すが、これに よればH←とOH一
を除いては1～2×10-5c92!s㏄である。同じイオンを比較 した場合、土壌中の 自己拡散係数は会
合拡散係数 よ りも数倍大 きい12}。これは 自己拡散の場合、土壌溶液中および土壌粒子表面におけ
るイオンの互換性が大 きいためである。 このような拡敢係数には間隙水中でのイオンの拡散以外に
土壌構造(Tortuosity)、間隙率な どの物理的特性およびイオンの吸着に関連す る土壌の物理化学的
特性に基づ く因子が含 まれている。そこで、底質を含めた土壌水中では捕促効果などによ り単な る
液中での拡散係数 よりも小 さいと考え られる係数似 下、見かけの拡散係数 と記す)を求めるまえに
本節では見かけの拡散係数 の特殊 な場合 として土壌などの媒体 と物理化学的な反応が生 じない多孔
性媒質問際水中での拡散係数(Dp)を求め、媒体の物理的特性 の影響 を検討する。 ここでDp'pとした
ものは有効拡散係数(De)と呼ばれている。 このような吸着反応 を伴わない飽和多孔性媒質中にお
けるイオンもしくは分子の拡散現象にっいて1ま、 コンク リート、モルタルおよび高分子樹脂の よう
な固化体を用いた研究8}はあるが、土壌のような非固化体 を用いたものおよびその漏定に関す る研
究は少ない。セメン トペ スー ト、モルタルおよびポ リマ ゲール中のHTOの 有効拡散係数 としては、










































拡散物質はエン ト㌔ ピ がー増加する方向すなわち高濃度域か ら低濃度域へ と拡散する。 そして この
法則が単なる液中だけでなく、多孔性媒質内の液 中においても成 り立っことは実験的に検討 されて・
いる。 いま、微小時間dtにおける、微小 な断面積dz内の拡散物質 の収支は次式で表 され る。 、
P・d・・dC=〔F、F、.d、 〕.dt (3-1)
ここで 、p:拡 散 に有効 な空隙率
z:拡 散 方向 のi基準点 か らの距離(cm)
t:拡 散時 間(sec)
Fz:深 さzにおけ る固 ・液 両相 を含 む媒 質単位断 面積 あた りの拡散 速度 〔-De・δC/dz〕
(unit/Cm2.sec)
De:有 効拡散係 数(cm2/sec)
C:拡 散物質 の間隙水 中濃 度(unit!cm3)
ここでDeは拡散 速度Fzを上述 した よ うに定義 した場 合 の比例定数 で あ り、見 かけ上 は多 孔性媒質
液 中での分 子拡散 係数Dpと媒 質 の空 隙率pと の積 に等 しい 。(3-1)式 は 、その無 限小近 似か ら







2則と一致 し、有効拡散係数は単な る水中の拡散係数 と
等 しくなる。(3-2)式 か ら空隙率pが 小 さくなる場
合De/pが大 きくなることか ら媒体の密なものほど拡散




















述 したような条件で実験的に測定することは困難である。そこで 上層液 を閉鎖系に した非定常境界
一56一
条件を用い、その上層液中の拡散物質の濃度変化か らDeを求める方法13}が知 られている。本節に
おいて もこの方法を適用するので、っ ぎにその手法を概説す る。 はじめにFig。3-1に示す ような
拡敢 カラムの上層液中に初期濃度がC。となるように拡散物質 を添加す る。 このとき、Deが一定で











































































3。2。3。1実 験材 料 お よび拡散実 験装置
実験 に用 いた多孔 佳媒体 として はっ ぎの7種 類 で あ る。
グラス ビ ズー3種 類(平 均粒 子径0.1,0.6お よび1。Omm)
豊浦標 準砂(平 均粒 子径0.223mm)
底質土3種 類(原 子 炉実験 所 内今 池底質 土 、坊主池 底 質土 お よび圃場底 質土)
一57一































装置本体 は内径5cmの ゴ ムパ ッキ ング を重 ねた層 の上 下部 に同径 の塩 化 ビニ ルー製 フ ラ ンジ管 を
接 合 させ ボル トで締 めっけ た カラムか ら成 って い る。下部 フラ ンジ管 の底 には200メ ッシュのステ
ンレス製金 網 を取付 け 、 これ を充墳材 の支持底 とした。 ゴ ムパ ッキ ングは1枚 が2mm強の厚 さで あ
り、 これ を10枚 重 ねて締 めっけ た状態 で は2cmの層 にな る。多孔性媒 質 は この2cmの層 とその下
部の塩化 ビニ ルー管5cmの計7cmであ る。充墳材 上部 の上層液 は別 の貯留槽(100もしくは250cm3用
ポ リェチ レン製容器)と の間に設置 したチ ゴ ブ(内径1mmφタ ィ ゴンチ ュ ブー)式ローラ ポー ンプに よ
り循環 されて お り、撹搾操 作 を兼 ねて い る。 また、 この装置 の最上 部 には シ リコ ング リスに よ りア
ク リル板 を接着 させ 、拡散期 間 中の液 の蒸発 を防止 した 。
3.2.3.2拡 散実験法
(3-8)式か ら有効拡散係数 を求める場合には充墳材 の空隙率をあらかじめ測定 してお く必要
があることは前述した。そこで充墳材がグラス ビ ズーのばあいは 拡散 カラム内に入れた蒸留水中へ
7cmの層 を形成するように充墳材 を投入 し、それが排除した水量か ら空隙率を求めた。豊浦細砂や
池底質土にっいては一連の拡散実験が終了したあとで装置を解体 し、 ゴムパ ッキ ング部 の充墳材中
の水 を乾燥する方法によ り空隙率を測定 した。 試料の充墳に際 してはグラス ビ ズーでは問題はない
が、豊浦砂のばあい水洗 したものを用いても上層液が少 し濁 り、間隙水 も同様の ことが考 え られ る
ので、蒸留水 を通水 してか ら実験を行 った。池底質土や圃場土では とくにこのような濁 りが著 しく、
また充墳後も沈降により微粒子の薄層が表層に形成 され る。 そこで表面を自然乾燥 させて収縮 し
た薄層 を除去 したのち再び湛水 させ 、暗冷所に30日 間ほ ど放置 してか ら実験を行 った。この よう
な充墳材の表層には循環水の乱れによる分散の影響 を防止す るためにろ紙を敷いた。 ろ紙の孔径
は100～200μmと大 きいため このことによる水分子もしくはイオンの拡散速度に及ぼす影響 は考え
られない。溶液 の循環速度は1時 間にっ き1上層液量(100cm3!hr)程度である。 濃度は この循環水
一58一
により混合 されてい る貯留槽か ら一連の実験期間中に数回、0.2cm3!回の比率で採水 して測定 した。
したが って、その実行が困難である充墳材間隙水の採取 は行 っていないし、非定常法を用いたこの
実験ではその必要 もない。実験は22±2℃ の室温下で行 ったので用いた循環水の温度 も一定であ
り、得 られる拡散係数の温度依存性は無視で きるもの と考え られ る。
3.2.3.3拡 散 物質 お よび濃 度測定法
拡散実 験 の トレ サー にー はほ とん ど水分子 と類似 した挙動 を示 し、媒体 との反応 が無視で き ると考
え られて い るHTO(pH≒6。5)を 主 として用 い たが 、3.3以 下 で論議 す る吸着 反応 を伴 う放射
性核種(主 として イ オ ン状)の 拡散 挙動研 究 ではイtン 状 の拡散物 質 のDeが必要 に な るため 、イオ
ン状 で も媒 体 との反応 が小 さい とされ てい るCl『(NaCl,0.01～1meq!cm3)を36Clでラベル して用
いたJHToお よび36c1の初期上 層液濃度 は4×10-2μci!cm3および2×10-2μcilcm3であ
る。HTOは その0.2cm3を10cm3のシンチ レ ター にー 混合 し、液体 シ ンチ レ シー ョンカウ ンタ にー よ り
測定 した。36C1はサ ンプル0.2cm3を乾燥 して ガス フ ローカウ ンタ でー10分間測定 した。 この とき、
36Clは担体 として共存 す るNaイ オ ンに よ りNa36Clとして乾 固 され てい る。 以 上 の よ うに して上
層液濃度変 化率C/C。 が算 出 され る。
3.2.4実 験結果および考察
Table3-2には前述 した方法で求めた試料充墳後の空隙率を示す。 球形粒子であるグラス ピ ズー
では、その径が1mm以下のばあい空隙率の大 きさには変化がない。本来、等 しい球形の充墳材では
粒子の配列が同 じであれば空隙率の大 きさは変わ らない14)。比較的均一な粒径であるとみなされ
ている豊浦標準砂では、その平均径は0.223mmであったが、0.2～0.5mmの範囲に粒径が分布 してい
るため充墳状態が密 にな り、グラス ピ ズー充填材 よりも空隙率が小 さくなっている。 圃場土の空隙














3.2.4。1グ ラス ビ ズー充墳 材 中にお け るHTOの 有 効拡散 係数
上層液は拡散期間申解析条件にしたが って 、均一に混合 してお く必要があることは前述 したが、

















ビ ズー充填材 中でのHTOの 有効
拡散係 数 を掲 げ る。 これに よれ ば
撹 絆数が 多 くな るにっれてDe値も
大 きくな って い る。 したが って 、
前述 した よ うな循環方 式15⊃は池
底質土 や圃場土 に たい しス タ ラーー
の麗搾 に よる巻 き上 げを起 こさな
いだけで はな く、層流 状態 で循 環
す る ことに よ りDe値その ものへ の
影響 を少 な くす る ことが可 能 とな
る。
Fig.3-4には一連 の拡散実 験
を数 回行 い、得 られ た濃 度変化 率
に対応す る無次元時 間 パ ラメ ターー
η2にたい して算 出 され たDeを0.1,
0.6および1mm径 のグ ラス ピ ズー
充 墳材 にっ いて掲 げ る。 また、各
充填材 ごとの平 均値 をTable3-4
に示 す。
Fig.3-4の結 果に よれ ば 、 ど
の充唄材 にっ いても各拡散時 間 ご
とに得 られ るDe値の変動 は2倍 以
内で あ るこ とか ら用 いた モデル の
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De値が大 きくな る傾向が認め られ る。これは、同量の充填容積にたいしては粒径の小 さい充墳材の
ほ うが間隙水 との接触面積が大 きいことか らHTO分 子 との衝突確率が大 きく、したがって拡散に











3.2.4.2豊 浦 砂層 内に おけ るHTOお よびCl一の有 効拡散係 数
Fig.3-5には豊 浦砂 層 内にお
け るHTOお よびC1一の無 次元時
間パ ラメ ターーη2に 対応 す る有効
拡 散係数 を掲 げ る。 また、Table
3-5には各 η2に たいす る平均値
を示す 。得 られ た結果 はCl.では
上層液 と間隊水 とを同 じ担体濃度
に した場合 の結果 で あ り、HTO
で は上 ・下層液 ともに蒸 留水 を用
いて い る。平均粒 径0。223mmの豊
浦砂 層内に おけ るDe値は粒径0。1
mmグ ラス ピ ズー材 中の値(5.7・10'6
cm2!sec)よりも少 し小 さ くて4。9・
10'6cm2!secである。 これ は砂粒
子 の形状 が グラス ピ ズー よ りも複
雑 であ り、砂層 内 におけ る拡散 に
有効 な空 隙 の屈 曲度 が理想 的な球
形 の充墳 材 に比べ て大 きい ため と



















































前2者 にっいてはその傾向の程度が小 さい。従 って、この2っ の低濃度NaCl溶液にたいして得 られ
たDeの平均値1×10-6cm2!secを豊浦砂層内における有効拡散係数の代表値 とし、3.3以 下での
見かけの拡散係数 を求めるために必要 となるパラメ ター とーして用いることとする。Fig.3-5でも
Fig.3-4と同様 に得 られ るDe値の変動は小 さく、多孔性媒質内においても拡散 フラックスが濃度
勾配 に比例す るとして定義 された比例定数Deが一定 とみなせ る。したがって、多孔性媒質内での拡

































































Table3-7によれば、 グラス ビ ズー、砂および底質土などの異なる多孔性媒質中におけ るHTO
の易動性が このパラメ ター ψーに より相対的ではあるが定量的に表 されていることが判る。 とくに実
際のフィ ルー ドか ら採取 された今池および坊主池底質中でのψが小 さい ことは 土粒子分布の均等度





伴 う放射能放出により人体への影響が現れるほ どの被害も報告 されていない。放射性核種の土壌汚
染にっいては 主 として核爆発実験によるス トロンチゥムやセシウムな どのフォ ルーァウ トの土壌植
物系における移行 とい う観点か ら研究が行われてきたt7,。他方、1960年代か らわが国の高度成長
経済の副産物 として産業活動、都市化の著 しい進展な どに伴い環境汚染が激化しはじめ、大気汚染
や水質汚濁現象が広が りはじめた。 このような現象の解明に際 して、特に土壌汚染にっいては前述
したフォ。ルアウ トの研究が視点を広げて用い られ、 無機微量成分の土壌や水稲系における挙動研
究の手段 として放射性同位元素 トレ サー 法ーが利用 されて きたt8)。このような重金属による土壌汚
染の問題は、わが国では明治11年 に渡良瀬川流域においてすでに発生 してお り、それか ら100年
後の現在においてようや く社会問題 となってい る現状を考 えれば、放射性物質による陸水圏の汚染
問題を今後も重要な研究課題 として取 り上げて行 く必要が ある。この今 日的な問題 となっている重




土壌汚染の原因となってい る重金属類 としては、カ ドミウム、銅、亜鉛、鉛な どが主体であるが
その他にニッケル、クロムおよび水銀などに関する多 くの調査、研究も報告 されている。これ らの
調査は農作物の発育不良のような被害が現れ ることにより開始 され、昭和33年 に 「公共用水域の
水質の保全に関す る法律」が制定 され、水質基準が設定 された。さらにそれが人体に深刻な影響 を
及ぼすに至 ってか ら昭和45年12月 に開催 された公害国会において公害対策基本法の一部が改正
され、 「土壌の汚染 」が追加 された。そして土壌汚染防止対策 を推進するための実施法 として 「農
用地の土壌汚染防止等に関する法律」、いわゆ る 「土壌汚染防止法」が施行 された。 これに よれば、
「土壌汚染 とは人の健康 を損 な う恐れのある農畜産物が生産 され、または農作物等の生育が阻害さ
れ ること」とされてお り、 「土壌汚染の原因 となる物質(すなわち特定有害物質)とは、カ ドミウム
等その物質が農用地の土壌に含 まれることに起因 して、人の健康 を損な う恐れのある農畜産物が生
産 され、または農作物等の生育が阻害される恐れがある物質であって、政令で定 めるもの」 とされ
ている。 このような有害物質 としては有機物、無機塩類、重金属類 および農薬な どが考え られ るが
これ らの うち土壌中に長期間残留 し、人体へ影響 を及ぼす物質 は重金属類であると考 えられる。地



































































































































































































































土壌を構成する物質は岩石の風化によって生成 された鉱物質 と動植物の遣体か ら生成する腐植質
に大別 され、母岩やその他の環境圏における元素の組成 とは大 きな相違がある。ヵ ドミゥム、銅、
亜鉛な どの重金属類 もバックグラウン ドとして含まれているが、これに加 えて、主 として灌灘用水
に より水田や畑地が汚染 される。このよ うな土壌汚染の歴史や汚染 の現状にっいては ここでは言及
しないが、土壌中における重金属類の挙動に関連する基礎的な知見の一部をっぎに述べ る。
土壌汚染により誘起 される農作物による重金属の吸収を防止す る対策 としては、重金属を交換態
の形で土壌に吸着 させ るのではな く、化学的な反応に より重金属を不溶化 して固定す る方法が用い
られてい る。これには化学的に2っ の要因、すなわちpHを高めることによる水酸化物の生成 と 酸
化還元反応による硫化物の生成による方法 とがある。 この他にも燐酸塩、有機金属塩および土壌 中
粘土鉱物などに不溶化 もしくは不活性化する方法があるが、これ らは対象 となる重金属の化学的特
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性に応 じて用 い られなければな らない。一般的に金属化合物の不溶化の度合 は、硫化物〉水酸化物
〉燐酸塩 であるが、金属水酸化物はアル カリ剤 と共存す る場合は共沈現象に よっても不溶化が助








































な土壌物理 および化学に関す る研究が多く行われている。そして このような分野においても本節で
述べ るような底質土層内における分子 もしくはイオンの拡散および吸着現象 を定量的に扱 った研究
は少ない。
3.3.3底 質砂 層 内におけ る放 射性核種 の拡散 お よび吸 着現象
3.3.3.1従 来 の研究

















かしなが ら、底質土に吸着 されっっ媒質内を移動するイオ ンの見かけ上の拡散速度は、底質の捕促
効果により3.2に おいて述べた有効拡散係数に基づ く拡散速度 よりもさらに遅 く、拡散係数 を求
めるための濃度分布 を得ることは容易ではない。従来の方法では、例 えばFig。3-6に示す ような
トレ サー をー含 む土壌セル とそれ を含まないセルを接合し、一定期間拡散 を進行 させたのちrQuic-
freeze法23,」と呼ばれ る方法で凍結 し、セル を0.5mm程度の薄層に切断 して両セル内の土壌中濃度
分布を求 め、理論曲線 と比較 して見かけの拡散係数 を求めている。 また、底質土 と上層液 を接触 さ
せ、イォ ンを下層へ拡散 させて濃度分布 を求める方法も考 えられるが、前述 したように長期間、固
一65一
・液相界面を定常濃度に保っ ことや拡散終了後の下層充墳材中濃度分布を求める乙とも容易ではな
い。Lindstrom24,らはFig。3-1に示 した拡散系において、拡散物質 として殺虫剤 を用いて3。2に
述べたような非定常境界条件のもとで土壌中の見かけの拡散係数 を求 めているが、その方法ではや
は り土壌間隙水中の濃度分布を測定す ることが必要 となっている。 一方、Choi25}らは同様の拡散
系を用いてCODの 多孔性媒質内への拡散現象を取扱 った。しか しなが らここでは生物学的な分解
反応を考慮 しているものの、有機物質の底質への吸着現象は対象 としていない。
本節では3.2に 述べた非吸着性物質の多孔性媒質内における拡散現象 を吸着性媒質に拡張 して
適用 し、多 くの放射性核種の底質砂層内における挙動を実験的に検討するとともに、非定常境界条


















:媒 質 の空 隙率 お よび 媒体(土粒子)の真密度(g/cm3)
:拡 散物質 の液 お よび固相濃度(unit!cm3)、(unit!g)
:拡 散方 向の距離(cm)および拡散経 過時 間(sec)
:拡 散 フ ラックス(unit!cm2・sec)
:有 効拡散 係数(cm2!sec)
:放 射性核種崩 壊定数(sec'1)










拡散物質濃度が希薄であ り流速が低い場合、固 ・液両相間で瞬時的に平衡状態が達成 され、いわ
ゆるHenry一型の吸着式(3-12)が 適用できるものと仮定する。
Q=KIC 〔3-12)
こ こでK、:分 配係 数(cm3!g)
い ま、拡散物質 の溶液 中濃度 を(3-13)式 で表 し、(3-12)式 とともに(3-11)式











い ま、拡散遠 度 が遅 い ため底質 砂層深 さを半無 限 と考 え、t・OにおいてC。 な る放射 性核種 が上
層液 として供 給 され 、t・0に お いて もC。 ・exp(一λt)で更新 され る場 合 の(3-14)式 の解 が











結局、(3-16)式 の理論曲線 を用 いて見かけの拡散係数 を求めるのであるが、 この境界条件
では直接に間隙水中の濃度分布 を測定することが必要 となる。しかしなが ら、この理論曲線 と比較
し得 るほどの間隙水中濃度分布を得 るためには非常に多量の放射性溶液 により底質土上層液 を更新
す ることが必要 とな り、また長期間にわたる実験を行わなければな らない。さらに実験終了後の間
隙水中濃度分布の測定方法にも問題があり、理論的には簡単であるが室内実験上、種々の制約があ
る。そこで本節においても3。2.3.1に述べたもの と同じ実験装置(Fig。3-3)を用い、底質上層液を循
環 させて非定常な境界条件 とすることによ り見かけの拡散係数 を求める方法27⊃を適用 した。 この
ような非定常境界条件の1っ として、上層液中拡散物質の減少量が下層での固 ・液両相濃度分布 を
拡散距離方向に積分 した総和に等 しい とい う条件を用いて、有限長 さL内 におけ る間隙水中濃度分
布が(3-17)式 のように得 られている24}。
E=1、.S[β ・'cos{Bn〔z-L〕/L}eXP(-Bil"t/L2〕]〔,.、7)
C。1・ εls血 β ・〔β2+ε ・ εうnn
こ こで εは (3-18)式 で 表 され 、 βnは(3-19)式 の 正 根 で あ る。
ε={P・ 〔1-P)K・}Vuハ「d 〔3-18〕
βn'cotBn+ε=0(3-19〕
また、Vu:底 質土 上層 液量
Vd:底 質土 容積
L:底 質土 深 さ
他 のパ ラメ ター はー前述 した。
本節 の解析 では底質層 界面 を通過 して拡散 時 間tに 上 層液 か ら下層へ 浸入 した量 が上層 液 におけ
る拡散物 質 の減少 量 に等 しい とした(3-20)式 を用 い 、 また下層媒 質長 さを拡 散物質 の浸入距










Sd;上 ・下 層 界 面 断 面 積(cm2)、
C(t):上 層 液 濃 度(unit!cm3)
÷隠
H:上 層液 深 さCm)
(3-21)
(3-21)式 は拡 散物質 が媒体 に吸着 され る場 合 の解 で あ り、前述 した(3-4)式 は これ の
特 殊解で あ る ことが判 る。すなわ ち、(3-15)式 に おいて媒 体へ の分配 が起 こ らな い と考 え、
Kt・=Oと して得 られ る有 効拡散係数 と見 かけ の拡 散係数 との関 係式 α=De!pを(3-21)式
に代入 した式 は(3-4)式 に一致 す る。(3-21)式 は次 の よ うな拡散距離 お よび時 間 の無 次




パラメ ターーDeには砂のような媒体 との反応が無視できるCI『に対 して得 られた値を代表 して用いる
ことは前述 したが、これはTable3-1に掲げたようにイォ ン間の水中拡散係数には大 きな相違がなく、
砂層申での易動度は物理化学的な親和性の影響 の程度が大 きい ことか らも妥当な仮定 と考 えられ る。
無次元距離 ξをパラメ ター とーして(3-24)式 か ら計算 した底質内間隙水中の濃度変化の結果
をFig。3-7に掲げる28⊃。 この図に示 された曲線は媒質内に移流が存在 しない場合のカラム実験で
よ く用い られる破過曲線に相当す る。すなわち、ある媒質深 さξにおいて初期には上層液か らのイ




































達す れば間 隙水濃度 が立 ち上 が り始 め る。 そして拡 散時 間 ηが長 くなれば 、初期 に投入 され た拡散
物質量 が有限 で あ るた め その地 点 におけ るC/C。値 は ピ クー濃 度 を示 した後 、再 びゼ ロに漸 近 す る。
また、(3-24)式 にお いて ξ=0で 示 され る上層 液濃度 だけはC!C。=1から単調 に減 少 す る こ
とは明 らか で ある。
Fig・3-829⊃は無 次元時 間 ηをパ ラメ ター とー して(3-24)式 を計算 した間隙水 中 の濃度 分布 で
あ る。 これ に よれ ば濃度 フ ロ ン トが時間 の経過 とともに深層へ移 動 す る様子 が表 されてい る。Fig.
3-7～3-8に描 かれた各曲 線 は、定数 α、De、Hな どが変 わ って も それは ξ、 ηの変化 として表 さ
れ るため個 々の定数 に対 して計算 す る必 要 はない.し たが って 、(3-24)式 は(3-21)式
よ りも一 般 的で あ る。 なお 、数 値計算 はOKITAC5090Hで行 い、 その結 果 は多 目的 デ ター処理 装置



































(3-24)式 は、見かけの拡散係数 を求めるために非定常境界条件を適用 した場合の解であっ
たが、汚染物質が湖沼 もしくは貯留池のように閉鎖系の水域にパルス状 として放 出されたようなと
きの底質汚染予測に対 しても類似 した境界条件 と考え られ るため、そのまま近似的に用 いることが
可能 と考 えられる。
(3-24)式 を用いて実際に見かけの拡散係数 を求め る場合には2っ の方法が考え られ る。第
1はDe、K1を予め測定 し、(3-15)式 か らα(以下 α、と記す)を 直接に求 める方法である。
分配係数Klは 一連の拡散実験が終了した後の底質土表層約2mmの固相濃度 と、 これに接 している
上層液濃度 との比 を直接的に測定する方法で求めた。この とき固、液相間での吸着速度は大 きいた
め3。⊃、数 日の接触期間後には平衡状態が達成 されてい るものと考え られ る。 第2の 方法は前節 と
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同様 に上 層液濃 度変化 か ら α(以下a2と 記 す)を求 め る方 法で ある。 この場合 、Fig.3-7に示 され
た ξ=0の 曲線 か らC!C。に対応 す る無 次元 パ ラメ ターーηを求 めれば 、(3--23)式 か らKiを測 定
せず に α2=De2t/η2Hの関係 か ら直接 に得 る ことがで きる。以 上 、 どち らの方法 か ら αを求 め る
の に して も 着 目す る核種 の有効 拡散係数Deを あ らか じめ実 験的 に求 めてお く必 要 の ある 乙 とは前
述 した。 そ して液 中での拡散係 数がTable3-1に示 した よ うに個 々の イオ ンにっ いて相違 がな い 乙
とか ら、3.2.4.2において本節 で使用 す る豊浦砂層 に対 して得 た媒体 へ の吸 着 が無 視 で き るC1"の有
効拡 散係数1・10-6cm21secを見 か けの拡 散係数 を算定 す るパ ラメ ター 値ー とす るこ とも述べ た 。
3.3.3.3底 質砂層 内拡散吸 着実験方 法
1)実 験材料 お よび拡 散実験 装置
吸 着媒体 としての底質土 材料 には豊浦標 準砂 を用 いたが拡散吸 着分布 を短期 間 に観察 で きるよ う
に実験装 置に砂 を充填 す るまえに よ く水洗 し、微 小 な粘土 鉱物 の含有 量 を少 な くして使 用 した 。拡
散 実験装置 はFig。3-3に掲 げ たもの と同 じで あ る。
2)拡 散物質
拡 散 トレ サーーとして は85Sr、6。Co、t44CeなどTable3-10に掲 げた よ うな放 射性 核種 を混 合 し
て放射性模 擬廃液 を作 り トレ。サ 溶ー 液 として用 いた 。 これ らの核種 の多 くは表 に記 され て い るよ う
に無担体状 で あ るが、 その製造分離 過程 において わずか に安 定元素 が混入 してい るもの もあ る。通
常 は この よ うな希薄 な模擬 廃液 似 下 、単 に希薄溶 液 と記 す)を 拡 散実験 の原 液 として使用 したが 、
使 用済核燃 料 の再処 理廃液 申に溶存 す るイオ ン濃度 が高 い こ と(Table3-113i)参照)を 考慮 して、
担体 を添 加 した3種 類 の濃 度 の模擬 廃液 も用 い た。 これ らは 、各 々の核種 の担 体濃度 が10-3、10'2、
10-iμeq/cm3とな るよ うに調整 した もの(以 下 、単 に10'3、10-2、10-1μeq!cm3溶液 と記す)で あ
る。Table3-10には10'ipteq!cm3溶液 中の各元素濃 度 もppm単位 で掲 げ た。 そして上述 した合 計
4種 類 の原 液 に対 す る拡散実 験 は、 さ らに それ らの模擬 廃液 のpHを3.8、4お よび7に 調整 した場













1340・279G ・5140・6160.662G.7220 .8351.115 1.332
0・CO70・022C ・G5G〈 αCC1〈0.GO1〈0 .CO10.G24G .001
HgCI2SrCI。 ・・Cl・C・C1臥M・Cl, ZnCLCoC1ウ
5・64・710 ・04・43 ・413.33.02 .83.33。0
3)拡 散実験手順
拡散実験開始前 日に前述 した放射性模擬廃液105cm3をFig。3-3に示 した貯留槽 に入れ、実験開始
直前に原液濃度C。測定用 として5cm3を採取す る。 そして飽和含水状の砂層の上部 に定流量 ポンプ
を用いて液を循環 して実験 を開始する。Fig。3-1に掲げた上層液濃度変化は、100cm3/hr程度で循環




砂層界面上の循環水をホ ルー ピペ ットで取 りのぞき、カラ
ムを解体して2cm厚 の砂層をゴムパッキングを1枚 づっ
分離 しなが ら10層の試料 を採取 した。充墳砂は細砂である
ためその最大容水量は飽和含水量に近 く、また試料の採取
は低濃度側 を上部に して行 った。 したがって、カラム解体
および2mrn厚試料採取時における間隙水 の移動は少なく、
これ らの操作による吸着濃度分布への影響は少 ない。採取










Mode18100)を用 いて行 った。 このばあいコンプ トン成分
を差 し引いたピ クー面積 を計算する方法 と、ピ クー高 さを求















3.3.3.4実 験結 果 お よび考察bM・ly・i・ald・t・ ・
上層液 濃度 お よび底質 砂吸着 分布 を決 定 す るための放射 【Quotedfromref.(31)】
能測定 は4000チャンネル 波高分 析器 を用 い るため拡散実 験 を行 うまえに測定 条件 を検討 した。 その
結果 、測定 試料 が溶液 の場合 は 用 い るポ リェチ レン製容器 内 の容 量が5cm3以下 で あれば放射能 強
Table3-12Therelativeconcentrationcalculatedbythecounts
ofapeakchannelandthegrosscountsofapeakarea.
θ5 137 65 6D
















































































































































度 と容量 との間に比例関係が成立すること、放射能濃度が高 くて数え落 としがある試料にっいては
測定す る砂試料 を少なくし、deadtimeを10%以下に調節する必要があることおよび原液濃度(C。)
に対す る試料濃度(C)の比はその一例をTable3-12に掲げるようにピ クー比 と面積比のどち らで測定
しても大差のないことな どを確認 した。
放射性核種の移動を観察す るための吸着分布の測定では、cpm!gとして計数 される2mm厚の平均
吸着濃度は間隙水を分離 していないため、厳密には風乾時に水分が砂粒子に吸着 されて移行 した放
射能量 も含 まれている。 また、固相濃度をcpm!9で表示することは初期 に調整 した上層液申の放射
能濃度に よりその大 きさが影響を受けるため、pHや 担体濃度をパラメ ター にーして砂層分布 を比較
す る場合にこの単位は適当ではない。そこで砂層吸着分布の深 さ方向に対する吸着濃度 としては、
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以下 の よ うに して計算 した もの を用 いた32)。
い ま、底質土 内 の体 積 △Vの 湿潤試料 を採取 して乾 燥 し、 その乾 燥重量a(9)の放射能 強度 を測
定す る場 合 、 △Vの 固 ・液 両相 に分配 されて い る放射 能強度 は それ ぞれ次式 で与 え られ る。
固相:△V・(1-p)γQ
液相:△V・P・C




Q,。tは上層液の初期濃度(C。)が高 く、測定する砂量(a)が多いほ ど大 きくなるため、これをC。






結局 、上式 で表 され る物理量 は、 ある砂層 内に おけ る単位 重量 あ た りの砂 とその付着水 に移行 し
た放射能 強度 を上 層原液 濃度(C。)で除す ことに よ り放射 能強度 に 関 して無次元 化 した量(cm3!g)と
な って い る。 さ らに、上 式 の関係 か ら、 この量 に(1-p)γを乗 じた値 は単 位体積 で比較 した ときの
初期上層 液濃度 に対す る砂層(固 ・液両相 を含 む)濃度 の比 に相 当 す る無 次元量 とな る ことがわか る。
1)上 層液 濃度変 化 お よび底質 砂層 内吸着濃度 分布
3.3。3.2で提案 した等 温吸着 式 を含 んだ閉鎖 系で の実 験条件 で上層 液 の濃度 変化 お よび拡散終 了
後 の砂層 内吸着濃 度分布 を求 めた 。始 め に、3.3。3.22)に述べ た担体漉 度 として調整 した4種 類
の放射性模 擬廃液 をpHに っ いて さ らに3.8、4および7の3種 類 で実験 した場合 の上層液 濃度変 化
を拡散物 質 ごとにFig.3-10～12に掲 げ る。 これ らの結 果 をみれ ば担体濃 度 お よびpHの 変 化 に対 し
て濃度変化(C1C。)が最 も少 ない ものは85Srであ り、 これ の拡 散7日 後 のC!C。は0.7程度 で あ る。
っ いで濃 度変化 の小 さい ものは56Mnであ るが、6。Co、1。9Cdおよび65ZnなどはpHが 高 くな る と
C1C。値が小 さ くな る即 ち濃度変化 が大 き くな る傾向 を示 してい る。 また、全般的 に は担体 濃度 が高
くな る と上 層液渡 度変化 は小 さ くな ってい る。 この よ うな濃 度依存 性が最 も顕著 な拡散 物質 はFig.
3-11にみ られ るCsで あ る。Fig。3-12にはFig。3-10～11に掲 げ た よ うな液 中で1～2価 の イオ ン状
と考 え られ るもの以 外 の元素Ce、Zrお よびNbに っ いて の液相濃 度変化 を示 す。 これに よれば 、
これ らの元素 はpHが 高 くな り また拡散 期間 が長 くな るに っれて一 旦吸着 され た ものが上層液 中 に
再溶 出す るよ うな複雑 な現象 を示 し、上 層液濃 度 が単 調減少 的 な変化 を示 さない 。
っ ぎにFig.3-10～11に掲 げ た1～2価 状 イオ ンと考 え られ る6種 類 の元素 にっ いて、 上 層液渡
度変化 と対応 す る砂 層 内吸 着濃度 分布 を3.3.3.33)に述 べ た方 法で求 めた。 ここで はpHを7と
した条件 で4種 類 の担 体濃度 にっ いて求 め た分布 をFig.3-13に掲 げ る。 また、上層液 濃度 を10-3
μeq/cm3と一定 に して3種 類 のpH(3。8、4および7)にっ いて求 めた結果 をFig.3-14に掲 げ る。Fig.
3-13によれ ば、Fig.3-10およびFig.3-11において初期 上層 液濃 度が10-iμeq/cm3と高 くて液相 濃
度変化 の少 な くな った現象 は 、液 相濃度 が高 くな るにっ れて固 、液相界 面付 近 の砂 層吸着 濃度{(1
-p)γQ+pC}!{(1-p)γC。}の値が小 さ くな り、 且っ吸 着分 布 のフ ロ ン トが深 層 まで進 んでい
る ことに対応 して い る ことが判 る。 そ してFig.3-10に示 され てい る85Srのよ うに 、初期 上層 液濃
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うに砂 層内吸着 濃度 分布 も担体 濃度依 存性 が小 さい。Csは これ とは異 な る傾 向 を示 し、液相 渡度
変化 お よび吸 着濃度分 布 ともに担 体濃 度 の影響 が大 きい 。
Fig.3-14によれ ばpH3。8～7の範 囲で溶存形 態 が一 定 と考 え られ るアル カ リお よび アル カ リ土類
金属 のCsとSrは 上 層液 初期濃 度 が一 定 であれ ば 吸着 分布 のpH依 存 性 は最 も小 さい。 そしてZn、
Coなど遷移 金属 元素 な どはpHが 高 くな るに っれて吸着分 布 フロ ン トの砂層 内へ の拡 散深度 は小
さ くな る。 この現 象 はpHが 高 くな る ことに よる加水 化物生成 の影 響 とも考 え られ るが今 後 、 さ ら
に検討 す る必要 が あ る。
以上 は実 験結 果の みに基 づいて放射 性核種 を トレ サーーとして金属元 素 の上 層液濃 度変化 および砂
層 内吸着 分布 を求 めたが 、 これ らの挙動 を一般 的に取扱 うため には前述 した移行 モデル と実験結 果
を比較 ・検討す る ことが必要 とな る。
2)吸 着 モデルの検討 お よび砂層 内におけ る見か けの拡散係 数 の算 定
多孔 性媒質 内で のイオ ンもし くは分子 の移動が拡 散 フ ラ ックスに基 づ くもの として表 され るこ と
を3.2で 推論 したが 、拡 散物 質が媒体 に吸着 され る場 合 も同 じよ うな相似性 の成立す る ことが推
定 され るため、 この場 合 の挙 動予 測 の精度 は吸着 モデル の妥 当性 に帰結 す る。 そ して 乙れ を検討 す
るには3.3。3.2に述べ た2っ の見か けの拡散係数(al、 α2)の測 定法 に対 応 して2っ の方法 が考 え
られ る。第1はDe、K、 な どの定数 を(3-15)式 に代 入 して得 られ るa、を用 い、吸 着分布 の計
算値 を実測値 と直接 比較 す る方法 で あ る。第2は 一 連 の拡 散期 間letsける上層液 の濃度変 化C`!C。
に対 して得 られ る α2の変 動 を検 討す る方 法で ある。 この場合 の手順 は以下 の よ うに行 う。
i)一 連 の拡 散実験 において拡散 時間tiで の α2`の平均値(以下 、 α2と 記す)を算 出す る
ti)t`に 対応す るCi!C。を、(3-23)式 においてt`、De、Hお よび α2から得 られ る η`
に対 して プ ロッ トす る
m)得 られた プ ロッ トを(3-24)式 か ら算 出 され る理 論曲線(Fig。3-7、ξニ0)と 比 較 す
る。
この場 合 、等 温吸着式 を仮定 した拡 散物質 の移動 が モデルに従 うな らばa2iは どの時 間tiに 対
して も同一 に な り、従 って 盃)のプ ロッ トは理 論曲線 と一致 す るが、 モデルに従 わない ものほ ど理
論曲線 とプ ロッ トとの変 位 が大 き くな り、その不整合 性 が明 らか にな る。
Fig.3-・15には実 測 した砂層 内吸着分 布(上層 液pH4)を 、(3-12)、(3-15)および(3-21)式か ら計
算 した理論 曲線{(1-p)γQ+pC}/(1-p)γC。と直接 に比 較 した結果 を示す 。 この図 に おいて実
線 は、alを 求 め るための拡散実 験 の終 了後 に、4種 類 の初期 担体濃 度に たい して得 た分配 係数Ki
の範囲 内で これ を パ ラメ ター とー して計算 した理 論 曲線 で あ る。 これに よれば担体 濃度 の影響 は どの
元素 の場合 も分配係 数で 比較す れ ば3～4倍 以 内 の程 度 で あ り、全 般的 に実際 の吸 着分布 が その範
囲のKlを 用 いた理 論曲 線 に よ り表 されて い る ことが判 る。 また、拡散移 動 の大 き さの順序 は85Sr
≧54Mn>1。9Cd≧6。C。>65Znであ り、 この大 きさの傾 向はTable3-13に掲 げ た α1の順序 と一
致 す る。
Fig.3-16には前 述 した第2の 方法 す なわ ち、 カラムを解体 して求 め られ る吸着分 布 か らで はな
く、上 層液濃 度変 化 だけか ら得 られ る α2の平均値 を用 いて理論 曲線 と比較 した結 果 を掲 げ る。 こ
れ に よれ ば、実 測値 と理 論曲線 との差異 は小 さ く、 これ らの元素 にっ いて は吸 着 モデ ・レの妥 当性 が
検証 され た。以上 、検証 の方法 は実験 的 には吸着 分布 を求 め る必要 の ない第2の 方法 が簡 便 で あ る
こ とが判 る。 そ して この よ うな方 法 で得 た見 か けの拡散係 数 の比 α1/α2に関 しては 、CeやZrなど
の元素 で は0.14～6。5と1からの変位 が大 き く、SrやZnな どの2価 状 と考 え られ る元素 で は0.6









現す るパ ラメ ター でーある、見かけの拡散係












































































































































































































































































































































































































































分の結果 として深海底などに投棄 された場合 を想定 し、底質土層内におけ る汚染物質の分子拡散に
基づ く挙動に関す る研究を論 じた。3。1に おいては、この ような研究 を定量的に取扱 う必要性に
っいて述べた。 そして底質土に吸着 される汚染物質の挙動を検討す るまえに、3.2では媒体への
吸着が無視できるHTOお よび36Clをトレ サー とーし、 種 々の充墳材に対す る有効拡散係数 を求め
た。その結果、空隊率が同じ充墳材でも粒径が小 さくて比表面積が大 きいものの有効拡散係数は小
さくなる傾向のあること、圧密の進行 していない細土 よりも粒径が不均一で屈曲度の大 きい壌土の
有効拡散係数は小 さくなることな どが明 らかにされた。さらに、経時変化 として求めた有効拡散係
数の値がほぼ一定であることか ら、多孔性媒質での非吸着性物質の挙動 も単なる液 申での拡散則が
適用で きることなどが確認 された。
3.3で は、はじめに内陸における土壌の重金属汚染 を従来の研究 と併せて概観 し、っついて実
験結果 と比較 しやすい非定常境界条件を導入 した汚染物質に対する底質層への移行モデルか ら、そ
れ らの挙動の基礎的なパラメ ター とーなる見かけの拡散係数 を求める方法の提案およびモデルの検討
を行 った。そして この ような現象 を上述 した条件での理論解 と比較す るために拡散実験 を行 った。
その結果、1価 および2価 状元素 と考 えられ る137Cs、85Sr、54Mn、1。9Cd、6。Coおよび65Zn
などの砂層内吸着分布 と上層液濃度変化はそれぞれ理論解 と比較できる妥当な結果 を得たが、多価
イオ ン状 と考え られる144Ce、95Zrおよび1。6Ruなどは被吸着能が大 きくて明瞭な分布が得 られ
ないことおよび理論曲線か らの変位が大 きい ことな どか ら、本章で提案 した移行 ・吸着 モデルの検
討および挙動予測は今後の課題 として残 した。しかしなが ら2価状元素にっいては砂層内におけ る
吸着分布フロントの易動度が見かけの拡散係数(αi)の大 きさの順序 と一致す る。 そして本章で提
案 した拡散層上層液 の濃度変化測定か ら得 られ る見かけの拡散係数(α2)は砂層吸着濃度か ら求め
られ るα、と類似 した値であることか ら非定常境界条件を用 いてa2を得 る本方法の有用佳が明 らか
にされた。また、この ような手法の応用例 として実際に底質土汚染の評価が必要である湖沼や沿岸
海底の領域では、可能 な限 り不撹乱試料をカラムに採取 して本章で述べた手順に従 って始めに非吸
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第4章 飽 和 土 壌 水 中 に お け る
放 射 性 核 種 の 移 動 に 関 す る研 究
4.1概 説
原子力施設か ら放出され る恐れのある放射性核種は、前章に述べ たような湖沼や海底の底質土だ
けではなく、土壌水中に混入 して環境汚染を生 じさせることが考 えられる。近年、低 レペル放射性
廃液貯留槽 もしくはその配管の破損により、数ケ月に渡 って放射性廃液が土壌および地下水 中へ漏
水 して環境 を汚染 した事例t,2,や30000Ci(7600£)もの再処理廃液に よる土壌汚染3⊃も報告 されて
お り、今後 もこの ような事故は原子力施設の増加 および施設の老朽化に より多 くな るもの と予想 さ
れる。このように放射性核種が地中に放出 されるとき、放出地点が地上であればそれは初期には地
下水面上の不飽和土壌水帯に浸透して地下水面に到達 し、その後地下水流によ り水平方向に輸送 さ
れるが、放出地点が地中に埋設された地下水面の近傍であれば鉛直方向の浸透過程 を経ずに地下水
を汚染す る。鉛直方向の浸透過程では放射性廃水の化学的性状や放出形態などにもよるが、放出 さ
れたものの多 くは土壌の有する陽、陰イオン交換 および分子吸着などによ り捕促 され、環境汚染の
観点か らは安全サイ ドの過程 となる。したがって、本章では水平方向での飽和地下水帯における放
射性核種の吸着お よび移動を想定 し、主 としてバ ッチ法お よびカラム法に より実験的にそれ らの挙
動を検討す る。
一般的に環境水圏におけ る放射能汚染 を対象 とす る場合は、はじめにその空間的お よび時間的な
スケ ルーを考慮する必要がある。 長期的かっ広範囲な対象にっいては、それは地球全体の汚染に関
する問題 とな り、拡散現象を扱 うような物理モデルでの汚染の予測は不可能である。他方 、対象 を
局所的に考えた範囲での環境水圏における汚染予測に対 しては、現象に忠実な物理 モデル を用いれ
ば精度の高い結果を得 ることもできるが、自然現象は複雑であ り、精密なモデルを用 いるにっれて
システムにおける方程式の数や次元が多 くな り、 シ ミュレ シー ョンにおいて計算機の記憶容量 と計
算時間に関 して実用性に欠けることにもなる。したが って、局所的な自然現象でもそれを複数の単
純 なサブシステムに分離 し、それ らの結果 を総合する方向での研究が指向 され るべ きであろう。飽
和土壌水中における放射性核種の挙動に関する本章での基礎的な研究 も、 このようなサブシステム
の1っ としての砂層 を想定 して行 うものである。
4.2土 壌 の特性
4.2.1緒 言
土壌水中におけ る放射性核種 はイオ ン状、分子状、無機的および有機的な膠質状 などの形態 をと
り、吸着 および脱離過程 を繰 りかえしなが ら移動す る。 この場合、その易動性 は土壌の種類(鉱物
種およびその精粗)、 すでに土壌に吸着されている置換態イオン種、土壌水中溶存物質 とその化学
形態お よびそれ らの成分比率、酸化還元状態、土中気象さ らには地下水流などによ り影響 され る。
一般的な地層では、地表面付近には腐植に富んだ土壌が堆積する。そして地下水面が深 い場所で
は土壌水が自由水 として浸透 して、可動性の無機物 もしくは有機物に富んだ粘性土壌が集積す る。
通常、NaC1・Na2CO3,Na2SO4,MgCl2およびCa(HCO3)2などの単塩は移動 しやす く、SiO2化合物、
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Fe,Al,Mnの酸化物 、腐植質お よび鉱物な どは移動 し難 い。そして、これ らの物質の集積す る傾向
は溶解度の大 きい化合物は深部に、小 さいものは浅部に層 を形成する。例えば炭酸塩層はセ ッコウ
層 より上部に、また三二酸化物は石灰 よりも上部に集積するω。 このように、土壌 と土壌水中化合
物間の反応やそれ らの特性が土壌水中における放射性物質の挙動に とくに大 きな影響を及ぼす と考
えられ るので、次項では土壌特性および溶存物質の吸着特性にっいて概説す る。
4。2.2土 壌の生成およびその構成物質
土壌無機成分の起源 は基本的にはその下部に位置す る岩石であることは周知の事実であ り、 これ
は母岩 と称 されている。 これは、その生成過程か ら次の3種 類に群別 される4)。
1)塊 状結晶質岩
深成岩(貫入岩).と火山岩(噴出岩)に代表 されるマグマ起源によるもの と変成作用起源による
岩石である。 これは一般的に酸性岩 と塩基性岩に区別 されている。前者(花冑岩、流紋岩、
石英安山岩など)は石英、長石を多量に含み、SiO2含量に富 むがAI203やFe203含量に比較的
乏 しい。 また、塩基性岩(ハンレイ岩、玄武岩など)はSio2に乏 しく、石英 を含 まずアル ミニ
ゥムや鉄に比較的富んでいる。
2)固 結堆積岩
塊状結晶質岩 その他の岩石の崩壊産物 、物理、化学、生物学的沈澱物、火山噴出物な どが堆
積 し、その自重により固化、膠結な どの作用を受けて生成 され る岩石で ある。この岩石は比
重により3種の岩石(レキ、砂、 シル ト)と石灰岩 とに区別 されている。
3)非 固結堆積岩
おもに第4紀 層 にみ られ る地質学的年代の新 しい岩石である。 これは一般的に固化 、膠結に
よる変化の程度 が低 く、大半は風化作用 と微生物による土壌生成作用により造形 されたもの
である。
結局 、土壌物質は上述 した岩石に由来する鉱物に代表 される無機物および下等 、高等生物の活動
による有機物に大別できる。 この うち、前者は土壌に占める重量比率が、もっとも腐植に富む表層
でも90～95%以上である。そしてこの無機物は生成過程か ら塊状結晶質岩起源の一次鉱物 と、一次













di)アル ミノケイ酸塩鉱物 アル ミノケイ酸(H20・A1,0,・nSio2,n・2,4,6)はそれぞれのカ
ル シウム、ナ トリウムおよびカ リの塩類鉱物 を形成す る。そし
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て これ らは長 石類 とよばれ、 土壌 の構 成材料 をなすが風 化
を うけや すい 。雲 母類 も この塩類 に属 す る酸性塩 で あ る。
これ らは土 壌 中に約10槍 まれ てい る。
iv)硫 化鉱物'土 壌 中 には0.2～0。5槍まれ 、通常FeS2の形 で存在 す る。
v)リ ン酸塩 鉱物 リンとフ ッ素 の供給源 で あ り土壌 申に は0.3～0.5%含まれ てい る。
以 上 の他 に もZr,Ti,Mn,Crなどを含 む一次 鉱物 が少量存 在す る。
2)二 次鉱物
一 次鉱物 は水 、酸 素、二酸化 炭素 な どに よ り主 として化学 的な風化 作用 を受 け、 この中 で種 々の
微生 物 も影 響 を及 ぼす。 それは 、分解 に よ り二酸化炭 素が生成 され 、土壌 水 のpHを 低下 させ 、 さ
らに鉱物 の分 解が促進 され る。









加水分解作用 二酸化炭素溶解に よるpH低 下か ら一次鉱物の陽イオ ンが水素イオ ンに置




不定の水分子を含 む非晶質であるアロフェン、カオ リナイ ト属、ハロィサイ ト属 、モンモ リロナイ
ト属およびイライ ト属である。 これ ら粘土鉱物の詳細にっいては ここでは言及 しないが、 これ らが
水 中のイオ ンを吸着す る主な鉱物であることか ら、その特徴 を略述する。
粘土鉱物結晶の基本単位はケイ酸層 とアル ミナ層5⊃であ り、前者はSiの1原子のまわ りを4個 の
酸素原子が正4面 体 をなし、後者はAlの1原子 のまわ りを6個 の酸素 もしくは水酸基が8面 体を形
成 したものである。
i)カオ リナイ ト属
ケイ酸層 とアを ミナ層が一層ずっ結合 して結晶単位 をなしてお り、その構造は単純である。
層位 間隔 は約7Aで6⊃ その間に水 やイ オ ンは入 りに く く、化学式 は(OH)8A1,Si,01。で示 され る。
ti)ハロィサ イ ト属
カオ リナイ ト属 に類 似 した もので あ るが 、 それ よ り原子 配列 が乱れ てお り水 分子 を含 んで い
む
る。層位 間隔 は約10Aで ある。
血)モ ンモ リロナイ ト属
モ ンモ リロナイ トは2っ の ケイ酸層 の間 に1っ の ギ ブサ イ ト(A1,03・3H20)の層 が挟 在す る形
を有 し、 また水分 子 も含 んで お り、3層 型(も し くは2:1格 子型)と 呼 ばれ てい る。結晶 単位
む
の大 きさはその含水量によ り10～20Aの値 をとる。 この鉱物の特色 としては層間に多 くの陽 イ
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オ ンが入 りこみ 、Si(4価)の一部 がAl,Pな どで置換 され 、Alの一 部がd9,Fe,Ni,L重な どで
置換 され る こ とで ある。 したが って 、高 い原子 価 のもの を低 いもので置換 す るため 、 マイ ナス
の原子 価 が余剰 にな り、Ca2",Mg2←,Na◆,K◎お よびH◆な どの陽 イ オ ンを吸着 す る ことが可 能
とな る。 モ ンモ リロナイ トはペ ン トナイ トの主成 分 とな ってい る。
iv)イライ ト属
この結 晶構造 は モ ンモ リロナイ トに よ く類 似 してお り、3層 型 で ある。イ ライ トで はSi40の
一 部が常eeA13→で置換 され 、 この余 剰原子価 に よ り2っ の結晶 間にK◆が固定 されて い る。 この
ため モ ンモ リロナイ トの よ うに膨張 を起 こさな い し、塩基性 置換容 量 も少 な い。
v)バ ーミキ ュ ラーイ ト
土壌 中に含 まれ る こ とは少 な いが、結晶構 造 はモ ンモ リロナイ トに類似 して い る。 しか しな
が ら、塩 基置換 容量 は モ ンモ リロナイ トよ り大 きい 。 この鉱物 の特色 はK◆も しくはNH`◆層 内
に取 りこむ と、両側 の格子 を引 き付 け るため層間隔 が縮小 し、他 の イ才 ンで置換 され ない(固
定化現 象)こ とで あ る。結 局 、パーミキ ゴ ライ トは モ ンモ リロナイ トとイ ライ トの 中間の性 質
を示 す。
vi)アロフェ ン属
火 山灰 中に多 く含 まれ 、一部結 晶化 した ものも含 むがヶ イ酸4面 体 、 アル ミナ8面 体 も し く
は リン酸4面 体 の層 が不親 則 に結合 した鉱 物で あ り、風化 に よ りハ ロィサ イ トへ 移行 す る と考
え られて い る。粘 土鉱 物 の置換容 量 は この よ うに結晶格子 内のイオ ン置換 に よる余剰 負電荷 の
中和現象 に よるもので あ るが 、 これ以外 に結晶破 端で遊離 して い るSio-H(シラノ ルー基)のH。
イオ ンが置 換能 を有 す るこ とにも よ る。 しか しなが ら一 般的 に この吸着 能 は小 さい。
上述 した粘土鉱 物 の標 準塩基 置換容 量 をTable4-16,に掲 げ る。
以上 には土壌 の生成 過程 とその構成 粒子 にっ いて概 説 したが 、次 項で は土壌微粒 子が イ オ ンも し






















4.2.3土 壌 コロイ ドの物理 、化学的特性
土壌はその粒子中に非常に細分化 された微粒子を含んでいる。その微粒子は土壌水中に分散 し・
コロイ ド粒子 と呼ばれている。これは一般的に普通のろ紙によって こし分け られ る粗粒子 よ りは小
さいが、原子や小さい分子よ りは大 きい。 コロイ ド粒子は103～109個の原子か ら構成 され、その粒
径は10-4～10-6mmである4,。土壌中では腐植質、Fe、A1、Mn、Siなどの加水酸化物 および アロフ
ェン、モンモ リロナイ トなどの粘土鉱物が コロイ ド粒子を構成 している。 コロイ ドには同 じ分子の
集 まりである分子 コロイ ドと、異なる分子の集合体である ミセルコロイ ドに分類 され7⊃、土壌 コロ
イ ドは後者に属す ることは明 らかである。そして 乙の土壌 コロイ ドが水申の分子やイオンを吸着す
る能力を有 している。土壌中での吸着現象には大別 して3種 類すなわち物理的(無極性)吸着、化学
的吸着および物理化学的(極性)吸着4}6}が考 えられ る。物理吸着は粒子表面のエネルギ をー小 さく
保っため溶液相における溶質濃度を低下 させ る現象によ り生 じ、化学的吸着は粒子表面での置換反
応の結果 として不溶性塩類が生成するために生 じる。た とえば
NaSO4◎CaCl2=2NaCl+CaSO4
物理化学的吸着は分子全体 を吸着するのではなく、いわゆるイオ ン交換反応である。土壌 コロイ
ドミセルはコロイ ド粒子(核)とその表面の電気二重層 より成 っている。電気二重層は さらに内がわ
の電位決定イオン層(たとえばS10ゴ)、その外側の非拡散 イオン層および最外殻の拡散イオン層に
分類 されている6⊃。物理化学的吸着が生 じるのは、 この ミセル内の外側2っ のイオン層が分散媒 中
の他の同符号帯電イオンと置換 されるためである。またこの ミセルは分極力によ り水分子 を吸着 し
て水和 している。そしてこの水和の程度によ りイオ ンを吸着す る能力が変わる。一般的に陽イオ ン
が コロイ ド粒子か ら解離す る順序は次のような離液系列に従 う。
Fe3+<Al3夕くBa2+<Sr2+<Ca2◇<H◎<Mg2+<Cs,<Rb+<NH4'くK←<Na。<Li←
水素イオ ンは原子量が少ないにもかかわらず水和度が低いため粒子に吸着 されやす く、上記順序
の一般的原則(吸着力は原子価の増加 および同 じ原子価のイオンでは原子量の増大 とともに大 きく




れているため、以下の実験的研究では土壌の主成分 と考 え られ る石英を多 く含有 した豊浦標準砂 を
統一 して用い、土壌の種類を除いた他の影響因子による挙動の変化 を検討す る。
4.3放 射性無機陰イオンの細砂への吸着および脱離
4.3.1緒 言
環境土壌水中における種 々のイオ ンまたは分子の挙動は、従来 、土壌改良 のための施肥法8,9⊃お
よび土壌物理10)11)に関連する研究分野でなされてきたが、最近では産業廃水や放射性物質に よる
環境汚染評価の観点か ら衛生工学12}13⊃および保健物理分野14)15}においても行 われて きている。
放射性物質が土壌水 を媒介にして環境汚染 を生 じさせ る可能性は、廃水の放射性物質濃度 に関す
る厳 しい法的な放出規制16》をもってして も皆無 とは考 えられない。 特に本節で対象 とす る病院や
RI施 設か ら放出 されることが考 えられ るβ線崩壊形式の放射性陰イオンにっいては、連続測定式
の監視水モニタ をー使用 した場合、 法で定め る核種不明時の許容濃度を検知することがで きないた
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め、低農度の放射性廃水が一般環境水中へ放出され る恐れもある17㌔
土壌中に含 まれる陰イオンの吸収置換物質 としては水酸化アル ミニウムや水酸化鉄があ り、さら
に これ らと化合 しているケイ酸塩や腐植酸塩などの膠質複合体 が考 えられ る。 これ らの場合は主 と
して水酸基 との置換によ り吸収が行われる。他方 、土壌中に存在す るカル シウムや マグネシウムの
2っの原子価の うち1っ は土壌 コロイ ド、他の1っ が陰イオンと結合す ることにより吸収され る現
象が考 えられる。さらに粘土鉱物中のOH基 によ り陰イオンが置換 され る乙とも知 られている5》。
リン酸イオ ン、炭酸イオンおよび硫酸イオンなどの土壌への吸収は、土壌改良研究 の一環 として
行われているが、無担体状放射性イオ ンのように非常に希薄な濃度で土壌水中に陰イ才ンとして存
在する場合は、それ らの溶解度か ら考 えて も施肥のような高濃度場 とは条件が異なることか ら、必
然的に挙動 も同 じとは考 え られない。ちなみに塩類 との難溶性化合物 の溶解度積(農度積)はたとえ
ばCa(OH》2,CaSO4.CaCO3およびCa3(PO4)2にっいてはそれぞれ5。5x10'6,1。2xlO-6,4。8xlr9およ
び3.lxlO'23である18》。
放射性ヨウ素 とくに13tIを用いた土壌お よび水稲系における特異吸着に関す る研究は 稲の開田
赤枯病19}と関連 して行 われ、また1291はその半減期が長 いことか ら環境中でのヨウ素の研究 も重
要視 されている2。㌔




一般的に陽イオ ンに比ぺて陰イオンの砂に対す る交換容量が小 さい ことか らその吸着量は少なく、
したがって砂層内におけるその易動性は大 きいと考え られている。そこで、環境水中に陰イオンが
通常の化学的分析方法で検出されないほ どの低濃度放尉性物質 の砂層内挙動 を検討す るために36Cl
,35S,32P,14Cおよび1311をトレ サー物 質に選んだ。これ らの溶存形態 をTable4-2に掲げる。
また、廃水 中に種々の塩類が混入 していることを想定 し21)、硫酸ナ トリウム、 リン酸水素 ナ トリ
ウム、塩化 カル シウムおよびヨウ化セシウムな どを担体 として添加 した場合 にっいてもカラム実験
を行 った。さ らに第2章 で検討 したように水の トレ サー とーして砂に吸着 されずに移動するHTOも
溶質の挙動比較のために用いた。Table4-2には用いた放躬性核種のβ線エネルギ 、ー半減期およ
びカラムに流入 させ る溶液 似 下原液 と記す)の担体濃度も掲げた。
Table4-2Thephysicalandchemica!characteristicsof
radionuclidesusedasthetracer.
































115および150メッシュの標準ふるいを用いて求めた結果、0.223mmであった。 この石英 を主成分 と
する砂をカラムに充墳す る前に蒸留水で水洗 し、60℃で乾燥 した。カラムには約112ほど水を湛水




カ ラム実験 に用 い た装置 の系














流入端での境界条件 を正しく設定す るためである。すなわち、一旦流入 させた トレ サー 原ー液を溶離
液によって溶出させ る場合、支持底下部の溶液をそ こに取 り付けた排水管か ら溶離液で押 し流す こ
とが可能 となる。 カラムの内径は初期には5cm(アク リル製)の管 を用いたが、試料砂に対す る吸着
の程度 を考慮 して2cmのものに変更 した。
原液の貯留水槽 としては放射性 トレ サー をー含んだものとそれを溶離 させ るための2基 を併設 した。
前者は0.5£および後者は52ポ リェチレン製容器である。 これ ら溶液 のカラムへ の通水は6連 式
微量定流量ポンプを用いて行い、通水溶液 の選択にはY字 管 とスク リゴ コックを使用 した。 カラ
ムか らの流 出液の採取 およびカラムへの通水量の計量のためにフラクシ ョンコレクタ をー用いた。
この規格は22cm3用試験管が200本配列 されたものであ り、約4£ の流出液 を自動的に採取すること
が可能である。
4。3。2。4放 射能測 定法
実験 に用 いた放 射性核種 の うち β線崩壊 のみの ものにっ いて は、破過 曲線 を得 るため に分 割採 取
した1フ ラク シ ョンの流 出液か ら0.5cm3をホ ルー ピペ ッ トに よ り採 水 し、2.2。3.2で 述 べ た シ ン
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チ レ ターー10c礪3に溶 解 させ て シ ンチ レーシ ョンスペ ク トロメ ターー(Packardmode13003)によ り10
分 間測定 した。 トレ サー 原ー 液 の放 射性 物質濃 度は5・10-3～1・lO"2μCi!em31e調整 して用 いた。 γ
線 を放 出す る1311の砂 に吸着 され た放射能 の溺定 にはM(Tl)ウェル型 シンチ レーシ ョンカウンター
を用 いた。 この場合 、予 め試料 の採取 量変化 に伴 う幾何学 的効率 は2c♂ 程 度 までは濃度 に影 響 が
ない こ とを確認 したので、約19の 砂 を内径1cm、高 さ5c棚の蓋 っ きポVxチ レン製 試験 管 に採取
して測 定 した。 また 、流 出液 にっ いて も1311に関 しては砂 と同 じ条 件 で測 定 した。
4.3.2.5実 験 手順
本 実験 では カ ラム法 に よ り種 々の条 件下で 破過曲線 を求 め る ことを主 目的 と したが 、 γ線 を放 出
す るものは砂層 の吸着 濃度分 布 も測 定 した。 これ らの手順 は以下 の とお りで あ る。
1)砂 層 の充 墳 お よび間 隙水量 の測定
内径2cmの カラムには 、は じめに支持底金 網 まで水 を充 満 させ、 その上 に5〔IOm3の蒸 留水 を ホ ルー
ピペ ッ トに よ り投 入 す る。っ いで 、100gの砂 を少量 づっ10g/2cmの見 当で20cm長まで充 填 す る。
この場 合 、砂層 上部 に浸 出 した余剰 の水 は砂層 が不 飽和状態 にな らな い程 度 に ヵ ラム下 部 か ら排水
す る。 この よ うに して豊 浦砂100gを 内径2cm、長 さ20c面に充墳 した時 の間隙水量 は26.2CtU3、同 じ
長 さで内径5cmの場合 は169cm3であ った。
2)コ ンデ ィシ ョニ ング
カ ラムに充墳 した砂層 には蒸留水 も しくは5・10-4M塩化 ヵル シウ ム溶液(1μeq/cm3)を実験 に
さきだ って通水 す る。蒸留水 に よ る処理 の目的 は砂 を充墳 した ときの間 隙水 の濁 りや不純 物 を除去
す るためで あ り、塩化 カル シウ ムの通水処 理 は砂層 の 陰イ オ ンをC1『に置換 して実験条 件 を統一 す
るた めで ある。本 実験 で は この よ うな コ ンデ ィシ ョニ ング を内径2cmカ ラムにっいて は12、 内径
5cmカラムにっいて は約102通水 して行 った。
3)流 出液採 取量 の設定 お よび トレ サー 原ー 液 の流入 ・流 出法
破過 曲線 は一般 的 に は流 出液量 に対 す る溶質 の相 対濃度(C!C。)で表 され るが、本実 験 で も流入量
は第2章 と同様 に それ を間 隙水量で 除 した無 次元量rで あ らわす。 この表示法 の利 点 は 、溶質 が砂
に殆 ど吸 着 され ないで移動 す るHTOの 場合 が τ・1でC!C。≒0.5とな る ことか ら、逆 に砂 に吸着 さ
れ る溶質 の破過 曲線 でのClc。≒o。5に対応 す る τを求 めれば 、HTOに 対 す る砂層 内で の移 動 の遅
れ を概算 で き る ことで あ る。 また、 この表示 法 では流入 量が無次 元化 されて い るため 、溶質 の移 動
遅 れ を評価 す る場 合 に、 カ ラムの形状(直径 と長 さの比率)お よび寸 法 な どを考 慮す る必要 がな い。
した が って 、本実 験 では採取 す る流 出液量 をカ ラム内間隙水量 の倍数 とな るよ うに フ ラク シ ョンコ
レクタ をー調 節 した。す なわ ち、間隙 水量 が169c面3のカラムで は この量 の0.02倍(3.38cm3)が1フ
ラク シ ョン とな るよ うに設定 し、26.2cm3のカ ラムで は この量 の0.05倍(1.31cm3)を1フラクシ ョ
ンとして設 定 した。 したが って、 カラムへ の流入量 は前者 で はSOフラク シ ョン、後 者 では20フ ラ
クシ ョンが それ ぞれ1τ に相 当す る。
以上 の よ うに フ ラク シ ョンコ レクタ をー設 定 し、 砂層 をコ ンデ ィシ ョニ ング した あ とカ ラム上部
のチ ュ。ブをス ク リゴ コ ックで閉 じ、支持底 下部 の水 を排水 口 を用 い て トレ サー 原ー 液 で置換 ・充満
させ れば支持 底端 の境界濃 度 はC。に設 定 され たもの と考 え られ る。そ こで続 いて カ ラム上部 の ス ク
リュ コー ック を開 いて ポ ンプを作動 させ 、 トレ サー 原ー 液 を流入 させ る ことに よ り実験 を開始 す る。
連 続 的に原液 を注入 せず に矩形波状 とし、 それ を コ ンデ ィシ ョニ ング液 で流 出 させ て破過 曲線 を得
る場合 は次 の手順 で行 う。
i)所 定量 の トレ サー 原ー 液 を流入 させ た綾 ポ ンプを停 止 し、 カラ ム上 部 チ_一ブをス ク フゴ コ ッ
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クで閉 じる。
il)流入側に接続 されているY字 管を通 して支持底下部の トレ サー 原ー液 をコンデ ィシ ョニ ング液
に より短時間の うちに押し流 して置換す る。この とき支持底下部の流入端濃度はゼロに設定 さ
れ る。
血)カ ラム上部のコックを開け、カラム内に注入した トレ サー 液ーをコンデ ィショニング液によ り
砂層か ら溶離 ・流出させる。
放射性陰イオンの溶離液 としては蒸留水およびコンディシ ョニング液 と同じ塩化 カル シウム溶液
を用いた。前者による溶離の目的は、砂層への陰イオ ンの吸着機構がイオン交換以外のた とえば化
学反応のようなものであるか否かを判定す るためであり、 後者はCl一との交換反応 を検討す るため
である。
4)破 過曲線の決定
以上の手順により得 られ る流出液 フラクシSiンの濃度(C)を測定 し、 流出量 τに対す る相対濃度
(C!C。)をプロットすることによ り破過曲線が得 られ る。濃度測定は濃度勾配が急激な範囲にっいて
のみすべてのフラクシ ョン濃度を測定 し、それが緩慢な場合は測定を省略 したものもある。
5)砂層吸着濃度分布の決定
砂層内吸着濃度分布は以下の手順に従って求めた。
i)破過曲線を求める場合 と同様に砂層をコンデ ィショニングす る。
虹)所定量の トレ サー 原ー液 をカラムに流入 させる。
血)カ ラム上部に設置 されているシリコン栓を開け、砂層の上部に残存している液 をピペ ットで
取 り除 く。
iv)カラム支 持底下部(流入側)の液が流 出
しない よ うにス ク リュ コー ックでチ ュー
ブを閉 じて カ ラムを倒立 させ る。 この
時 、充填砂層 は飽 和含水状 態 にあ り、
倒立 カラムの上部(流入側)が密閉 され
て い る ことか ら自然落下 は しない。
v)倒 立 カラム上部 のス ク リュ コー ック(排
水口側)を緩 め るこ とに よ り カラム上
部 に空気 が入 り、飽 和砂層 が下方へ移
動 しは じめ る。 この遠度 は砂層 の 自重
とコ ックを緩 め る程度 に よ って調節可
能 で あ る。
vi)v)の操 作 に よ り倒立 させ た カラムの
下部 か ら移動 しは じめ た砂層 を、1cm
づっ硫酸 紙上 に採 取 す る。
碗)約5gづ っ採取 した砂層 は24時 間放
置 して風 乾 させ 、混合 した もの1gを
4。3.2.4に 述 べ た方 法 で放射 能測
定 す る。 そして 、3。2。3.3に 記述
した方法 に したが って相 対濃度 で表 さ






















以上 の実験 系 において溶 液 の間際 内平均流 遠 はほぼ2.2・10'2cm/sec、室 内温度 は20±2℃ 、 トレ
サー 原ー 液 のpHは 通常5.5～7の範 囲で あ った。
4.3.3実 験結果および考察
4・3・3・1サ ンプ リングによる放射能濃度測定誤差
実験に用 いる放射性核種の溶液濃度はTable4-2に掲げたよ うに非常に希薄であるため、主 とし
てサ ンプ リング時 におけ るピペッ トや フラクションコレクタ 試ー験管に核種が吸着 され、実際の濃
度測定leさい して誤差の原因 となることが考え られる。そこで32Pおよび4Cの 原液を用 いて、そ
れぞれの無担体状および担体(o.1μeqlc瞳3Na2HPo4とo。04μeqlcm3Na2co3)を添加 して調整 した
計4種 類の溶液か らホール ピペッ トに より0.5cm3を10試料ずっ採取 し、その濃度変動を検討 した。
その結果をFig。4-2に示す。 これによれば、32Pの場合は無担体状および担体 を添加 した溶液 とも
サンプリングによる濃度の変動は小 さい。しか しなが ら、 どの試料 にっいても無担体状溶液の濃度
が僅かではあるが低 く、吸着による濃度減少の傾向がみ られた。14Cの場合は この傾向が著 しく、
また無担体状溶液の濃度変動も大 きか った。 したがって、以下に述べ るカラム実験にさい しては、
無担体状放射佳溶液 を用いる場合、予めフラクション試験管内に注射器で0。1c■3の担体溶液 を添加
し試験管 内壁や ピペッ トな どによる吸着損失を少な くした。
4.3.3.2陰 イォ ン状放射 性核種 の吸着 強度 の検討
無機 陰 イオ ン状放 射性核 種 が細砂 へ吸着 す る程度 を検討 す るため 、内径5cm、長 さ20c面に充墳
した砂層 を蒸 留水 に よ り水 洗 し、0。6τの原液 を流入 させ た後 、再 び蒸留水 に よ り流 出 させ た場合
の破過 曲線 を求 めた。 この結果 をFig。4。3に示 す。 これ らの トL・一サ。原液 は前 項 のτable4-2に示
した よ うに、32P、35S、t311が無担体 状 で あ り、"cは10"i。Mの オ ダー でー ある。 また 、36CI
で も10層6Mと非常 に希薄 な溶液 で ある。Fig.4-3の結果 をみればHTOは 砂 に ほ とん ど吸着 され な
いた め、その破過 曲線 は流 れ軸方 向 の分 散結果 の みに よ り平担 化 されて お り、立 ち上が りの遅 れ る
現象 は観察 され ない。Fig。4-3に示 す よ うに カラムに流 入 させ た量 に対す る流 出量 の比率 が ほぼ1
に近 いHTOと 類 似 した挙 動 を示 す のは36C1のみで あ り、 その他 の陰 イオ ン状放 射性核 種 は何 らか
の機構 で非常 に よ く砂層 に吸着 されて い る。 しか しなが ら、 これ らの破過 曲線 も その立 ち上 が りや
形状 が異 な る ことか ら、吸 着機 講 の違 いが予想 され る。 したが って、以下 の カラム実験 で は、単位
砂量 あた りに通 水す る溶質 量 を増 す ために、 内径2cm、長 さ20cm充填砂 層 カ ラムを用 い 、その破
過曲線 か ら、個 々の核種 にっ いて よ り詳 し く吸 着現象 を検討 す る。Table4-3には その場合 の種 々
の実験条 件 を ま とめて掲 げ る。
4.3.3.336C1の 細砂 へ の吸 着 お よび脱 艦
Fig.4-4には5τ(131em3)のトレ サー 原ー 液 を矩形 波状 に流入 させ た場合 の破過 曲線 で ある。
Run1に示 した結 果 は、蒸留 水で コ ンデ ィシ ョニ ング した砂 層 に、蒸留 水 中へ36C1を添加 した原 液
を通水 し、再 び蒸 留水 で流 出 させ た もので あ る。Run2で はRun1の 蒸留 水 のか わ りにすべ て5
・10'4Mの塩化 カル シウ ム溶 液 を用 いた場 合 の結果 で あ る。 これ らの破遇 曲線 か ら、Run2の プラ
ト 部ー にあた る流出液 濃度 がRun1に 比べ て若F高 いが 、立 ち上が り点や プラ ト 前ー後 の フ ロ ン トの
形状 は ほ とん ど変 わ らな い。36CIの立 ち上 が り点 は0.7～0.8τで あ り、C!C。が0。5の流 出地 点 は約



































































































































































































































































もの と同量の36C1が吸着遅れを伴わずにすみやかに流出している。 このような移動速度の大 きい原
因 としてはRun1の濃度(1.8・10-6M)でも豊浦砂の陰イオン交換による吸着が無視できるほ どに小
さいためである。さらに、塩素イオンとカチオ ンとか ら形成 され る化合物は一般的に水申での溶解
度が大 きく、砂層表面上でイォン交換吸着以外の化学的な反応による難溶性化合物を形成 しないこ
とも原因の1っ と考え られる。
一般的に塩素は地殻構成 の主要な元素ではなく、その地 中におけ る分布は地上における動物や人
間の活動による結果 とも考え られ、地下水中濃度 も人口集中地帯ほど高 くな り24⊃、 また人口増加
に伴 ってもそれが上昇す る傾向が示されている。以上のことか ら、36Clが一般環境土壌水中に放出
された場合には、その半減期が長 く、また通常の地下水中には数十ppmの塩素イオ ンが含 まれてい
る25⊃ことか ら地下水 と同程度の速 さで流動 し、 広範囲の汚染が考え られるが、逆にその放出量が
少ない場合は希釈 もしくは海洋への早期流亡に よる危険度の低下が期待できる。
4.3.3.432Pの 細砂へ の吸着 お よび脱 離
Fig。4-5に示 す破過曲線 に おいて 、原液 の流入量 は塩素 イ オ ンと同 じく5τ で あ る。 ここで は ど
の場合 も5・IO'4M塩化 カル シウ ム溶 液12で 砂層 をコ ンデ ィシ ョニ ング した。
Run3では32Pを添加 した トレ サー 原ー 液 お よび流 出液 ともコ ンデ ィシ ョニ ング液 と同濃度 の塩化
カル シウム溶液 を用 い た。Run4で はRun3に比 べ て流 出液 のみ を蒸 留水 とした もの であ り、 した
が って、6τ まではRun3の 結果 とほぼ同 じで あ るため6τ 以後 の破 過曲線 を掲 げ た。Run5は 、
Run3に比 べて リン酸水素 ナ トリウ ムを3.3・10"5Mとな るよ うに原 液 を調整 した場合 の破過 曲線
で あ る。
Run3～5の結果 をみれ ば、いず れ もその形状 に大差 は ないが 、36Clに比べ れ ば非常 に強 く豊 浦
















































また、その被吸着能 の大 きさが破過曲線の立 ち上が りの遅れ としてではなく、非可逆的な流出面積
の減少 として現れてい る。すなわち、立ち上が り点は36Clと同 じ程度である。
担体の影響および溶離液の違いによる破過曲線流出液の浸度差は僅かであるが、担体 を添加 した
場合、流出液濃度がそのプラ トー 状の所で若干高 くなること、 溶離液 として蒸留水 を用いた場合は
塩化カルシウムを用いた場合 よ りも僅かではあるが溶離量の多いことなどが認め られた。本実験に
おける原液中には カチオンとして カルシウムイオンが存在 し、溶液のpHは 約6で あるため、32P
は主 としてH2POゴとHPO42'として溶液中に存在 してい ると考 えられる。そして分子状 としてもCa
イオンとの化合物が難溶性の リン酸一水素 ヵルシゥム 〔Ca(HPO4)〕もしくは ワン酸 カル シウム
〔Ca3(PO4)2〕が溶液中に形成 される。この ような原液が砂層内を通過するとき、 微小な砂粒子に
結合 しているカルシウムの余剰原子価 と上記の リン酸イオンが例 えば次のような形5⊃で土粒子表面
上で結合 し、 リン酸イオ ンが固定され る。
土壌粒子 一Ca-H2PO,
したが って、無担体状のイオ ン状 として存在 している32Pの多 くは、砂層表面にCaイ オ ンによ
り固定され、 この結合力は4.2。3に述べ たように水和度の大 きい塩素イオ ンよりも強いため、 リ
ン酸イオンが置換脱離 され難い。 リン酸イオンの固定は この ような物理化学的吸着 だけではなく、
粒子表面での難溶性化合物 の形成もしくはコロイ ド状粒子の物理的な捕促な ども考 えられる。この
ことは担体 を添加 した原液の流出濃度が低いことや、それにもかかわ らず立ち上が りが遠い ことな
どか ら推定され るが、さらに実験的検討が必要であろ う。
結局、32Pが環境土壌水中に放出された場合、その大部分は非可逆的に砂層に捕促 され、半減期
が短いことか らも広範囲の環境汚染 を起 こす恐れは少ない。
4.3。3.535Sの 細砂への吸着および脱#
Fig.4-6に示 した35Sの破過曲縁の境界条件 も前述 した36Clおよび32Pの場合 と同 じであ り、コ
ンディショニングにも同濃度の塩化 カル シウム溶液を用いた。図申、Run6は無担体状 の硫酸イオ
ンを流入させ、それ を蒸留水で溶離 したものであ り、Run7は同 じ条件での流入原液 をコンデ ィシ
ョニング と同 じ溶液で溶離 した破過曲線である。また、Run8は担体 として硫酸ナ トリウムが5x
10'5Mとなるようにコンデ ィショニ ング液 を用いて調整 した原液5τ を溶離 したものである。得 ら
れた破過曲線に共通 した特徴は、36C1および32Pの場合 と異な り、立 ち上が り点の遅れが観瀦 され
ることである。また、溶離液 として蒸留水 を用いた場合、初期 の流入原液濃度(C。)よりも数倍ほど
高い濃度 の溶液が流出され、その脱離 もすみやかに行われ る。 これ らの ことか ら、確酸イオ ンは一
見、後述する陽イオンのイ才 ン交換に基づ く破過曲線 と類似した現象を呈す るが、蒸留水に よる溶
蔭で顕著 な溶解現象がみ られることか ら、 この吸着機構は土壌学で位置づけ られている化学反応 に
基づ くものωすなわち砂粒子表面で カル シウム化合物(硫酸 カル シウム)を形成する反応 と考え られ
る。一般 的に、あるイオ ンが反対符号のイオ ンと難溶性 または弱電離性化合物 を作 る時 、着 目す る
イオ ンが その結合物質に強 く吸着 される。これはFaijans-Panethの規則7⊃と呼ばれてお り、前述 し
た リン酸イオンや硫酸イオンに関する吸着現象も、 この規則に従 う反応例 ともみなされる。硫酸イ
オンの場合はカルシウムとの溶解度積が1。2・10'6であ り、固、液相問の不均一系での硫酸 カルシゥ
ム生成反応の平衡定数が見かけ上 、イォン交換反応で得 られ る平衡定数 と同様に考 えられることか
ら破過曲線で立ち上が りが遅れる類似 した現象が観察 されたもの と結論づけ られ る26⊃。






















































イオンと硫酸イオンの濃度積(2.5・10-8)は、硫酸 カル シウムの溶解度積(1。2・10-6)よりも小 さく、
原液中において沈澱が析出するまでには至 らない。原液中の硫酸 イオン濃度が高 くな るにっれて立
ち上が り点が速 くなる現象は、硫酸イオンが濃度に比例して砂層に吸着 されていないことを意味 し、
この場合の分配係数 に相当する定数 も3。3.3.42)に述べ たように液中濃度が高 くなるにっれ
て小 さくなることに対応 している。
結局、35Sが硫酸イオンとして土壌水申に混入 した場合、本項で実施 した ような20ppm程度のカ
ル シゥムィオンが溶存 している地下水中では、イオ ン交換現象によるカチオンの移動 と類似 して、
可逆的な反応で水の流れにある時間遅れを伴 って流動す ると考 えられる。そしてその易動度は土壌
は勿論のこと地下水の硬度、共存イオン濃度、pHな どとくに化学的な因子 の影響が大 きいと考 え
られる。
4.3.3.61311の 細砂 へ の吸 着 お よび脱離
Fig.4-7には1311を種 々の条件 で吸着 、脱離 させ た場合 の破過 曲線 を示 す 。 この図 でRun9は
蒸留水 を通水 して間隙水 申 の濁 りを除去 した だけの カラムを使 用 し、 無担 体状 のt3tIを10τ添加
した原 液お よび溶 離液 とも蒸留 水 を用 いた結果 で ある。 これ に よれ ば 、C!C。が0.5に相 当す る流 出
点 は τ・1よ りも少 し遅 れて い る。 さ らに従来 の放射 性無機 陰 イオ ンと異 な る破過 曲線 の特徴 は 、
流 出液 濃度C!C。が0.7～0。75程度 まで はす みやか に上 昇す るが 、 それ以 後 の流 入 に対 す る流 出液濃
度 が プラ ト 状ー に な るこ とで あ る。
Run10では5・10-4M塩化 カル シウ ム溶液 を12通 水 して コンデ ィシ ョニ ング した砂 層 カラムに 、










































































溶離液 の それ は2.5τと した。 これに よれ ばRun9に 比べ て立 ち上 が り点は少 し速 くな り、0.8τ
付近 で あるが 、プ ラ ト 状ー態 に な る破過 曲線 の濃度 はRun9の 場合 とそれほ ど変 わ らない。 この 乙
とは、蒸 留水 と塩化 カル シウム溶 液 との差異 が立 ち上が り点 に関 して のみで あ りコ ンデ ィシ ョニ ン
グの必 要性 が認 め られ る。Run10で2.5τの溶離 液 に よ りすべ て のt3tIが流 出 され てい ない カ ラ
ムに続 けて原 液 を流入 させ た場合 の プ ラ トー(Run108.5～10τ)高さを吸 着分布 のな い場 合(1。5～
5.5τ)と比べ て も有 意差 はみ られなか った。 したが って 、無担 体状1311の砂 層へ の吸 着 はす ぐに
は平衡 状態が 達成 されず 、 プ ラ ト 高ー さ(C!C。)がすみや かに1に 漸 近 しな い ことか らも一部 は非可
逆的 に進行 す る ことが推定 され る。
Run11の破 過曲線 は、Run10の実験 に よ り得 られ た流 出液 を流入原 液 とし、他 の条件 をRun10
と同 じに して7.5τまで比較 ・観察 した もので あ る。 こ こで はt3tIが砂層 を通過 す る間 に溶 存成分
の変化 が生 じれ ば、続 けて行 うカラム実験 で は異 な る破 過曲線 が得 られ る と予想 したが 、 この場合
もRun10との大 きな差異 は認 め られ なか った。
Run12はヨゥ化 セ シウ ム濃度 が1・10'4Mとな る よ うに担 体 を添加 した原 液 を用 い て求 め た破 過
曲線 で ある。他 の条件 はRun10と同 じで あ り、流 出液 は9。4τまで観 察 した。 これに よれば 、Run
9～11の無担体 状1311の破 過曲線 に比 べて プ ラ ト 濃ー 度が0.9～1.0と高 くな ってい る。
Run13はカラム長 を40cm(充填 砂量200g)、間隙 内平均流 速 を2・10-3c鵬!s㏄と遅 くし、1311
の砂層 内に おけ る滞 留時 間 を長 くした もので あ る。 これ に よれ ば、 プ ラ ト 濃ー度 は0。5程度 と低 くな
って い る。
以上 の結 果 か ら1311の破 過 曲線 に み られ る飽和砂 層 内での挙動 に関す る着 目点 をま とめ る と、
っ ぎの とお りで ある。
i)立 ち上 が り点がo.8τ程度 で あ る ことか ら、 間 隙水 と同 じ速度 で砂層 内を流 動 す る成分 が
存在 す る。 この成分 は原液 のpHが 高 い場合 に多 くな る ことか らOH置 を一種 の担 体 とす る
一101一
以上のことか ら、
これの同定 を行 う目的で溶液中のpHおよび担体濃度をパラメ ター とーしてMIBK(メ チルイソブチ
ルケ トン)を用いた溶媒抽出実験を行 った。 この手法 を用いる目的は、水分子のように溶液中で僅
かではあるが解離 しているもの と、有機相のように極性を帯びていない溶液 を混合 した場合、溶液
中で極性 を帯びている溶質は水相へ、無極性のものは有機相へ分配 され る性質を利用 して、ヨウ素
が複数の溶存形態にあることを確認するためである。MIBKは 抽出剤 として よくもちい られ る有
機溶媒であ り、水に対 して難溶性である。
負に帯電 したヨウ素成分 と考 えられる。
虹)破 過曲線のプラ ト 濃ー度が、 流入 させ る原液量 を増加 させてもほとん ど高 くな らない こと
か ら非可逆的に砂層に吸着 され る1311の成分が存在する。 これは通水液のpHを 低 くした
場合に この成分が増加す ることか ら 一般に言われている27,酸化的な状態で溶存するヨウ素
成分 と考 えられ る。
血)カ ラム実験に用いた流出液を再び原液 として1日 後に行 った破過曲線の結果が始めのもの
と変わ らないことか ら、i)お よびli)で得た2成 分の比率が砂層内を通過 したあともほぼ
一定であると考 えられ る。
iv)カ ラム長や流速を変えて砂層内の滞留時間を長 くした 乙とによ り、 破過曲線のプラ ト 濃ー
度が低 くなることか ら吸着現象が進行 しっづけるが、原液に担体を添加すれば流出液濃度は
C≒C。とな り吸着平衡が達成 されることが判明 した。
























溶媒抽出実験法 は、1311を含 む5・10-4Mの塩化 カルシウム溶液10em3をMIBKと等量に混
合 し、数分間静置 して完全に分離 した有機相中のt311濃度をウェル型NaI(丁1)シンチレ シー ョンカ
ウンタ にーよ り測定する。Fig.4-8には混合前の原液濃度(C。)に対する有機相に分配 されたt3tIの
濃度(C)の比率 を示す。 この場合、水溶液のpHは3～8の6種 類、ヨウ素の溶液中濃度は無担体
状 、10-8および10-6Mの3種類の組み合せにっいて その比率 を求めた。 この結果か らMIBKに 抽
出 されるヨウ素の比率はpHが 低 くなるほ ど(無担体状での分配比はpH8で は約7、pH3で は
約50程度)大きく、また担体濃度が高 くなるにっれて小 さくなる乙とが判明 した。 このように有機
溶媒に抽出され る無帯電の分子状 と推定 される1311の成分が 水溶液のpHに よ り変化す ることか
ら、pHの 破過曲線に及ぼす影響が考 えられる。そこで原液のpHを4。1および6.1に調整 してその
5τをRun10と同じ条件で流入させ た破過曲線 を求めると、Fig.4-9に示すように、pHの 低い
場合のプラ トー 濃度 はq。35、pHが高 い場合は0.65であった。
以上の結果か ら水 とほぼ同程度の速 さで流動 し、破過曲線 として流出す る成分は負に帯電 したも
のであ り、無帯電の分子状成分が砂によく吸着 され るものと推定 される。この ことを確認す るため
に、原液のpHを4.1、6.1および8.1に調整 した3種 類の溶液 をそれ ぞれ8τ だけ カラムに流入 さ
せた場合の砂層吸着分布を求 めた。その結果 をFig.4-10に示す。 これによれば、分子状の溶存成
分が増加することを溶媒抽出実験で確認 したpHの 低い溶液ほどヵラム流入端での吸着濃度が高 く
な り、それの砂層への被吸着能が大 きい ことを確認 した。
最後に流入量 を1、2、4、8、16τと増 して吸着濃度分布の変化を検討 した結果をFig.4-11に示
す。 これによれば流入端か ら8～10cmまでの流入量の増加に ともなって砂層濃度が高 くなる範囲
と、それか ら流出端 までの濃度増加が少ない範囲に分離で きる。前者には非可逆的に分子状成分が































































































































































































































































































の基本方針 として半永久的に生活圏か らの隔離 を目的とした地層処分に重点をおくことを提案 した。
また、原子力発電所 の地下立地に関する安全性および環境問題が検討 され始め、欧米ではすでに6
基の原子炉(ハルデン:ノ ルウェー;オ ゲースタおよびR-1=ス ウェ デーン;シ ョ ズー:フ ランス;
ルサン:ス イス;フ ンボル ト ・ベイ:ア メ リカ合衆国)が 地下に設置 されている3。,。この ような
現状か ら、地中における放射性核種の挙動を把握す るためにはそのような環境中における影響因子
を分析す ることが必要である。その1っ の方法は室内実験による単純化 したサブシステムにおいて
行 うのが有効であることは4.1に述べた。なぜな らば、実際のフ ィ ルー ドにおける環境条件を室内
で再現するために、可能な限 り大型 もしくは中型のモデル系を用いる方法では発生す る放射性廃棄
物量 が膨大にな りモデル系の取 り扱いが困難になること、さらに必ず しもモデル系の大 きさによ り
環境条件 を模擬す ることが可能 となるものではな く、むしろ地下水流動や土壌の充墳状態などはモ
デル装置の大 きさや形状な どの影響 を受けて実験結果が系の特殊性により左右 され ることも考 え ら
れるか らである。従 って前節に述べた ようなバッチ法や カラム法によ り、放射性核種の土壌への吸
着や地中での挙動に影響を及ぼす因子を種 々の条件下で検討 し、その後 、実際の対象 とす る環境に
おける因子(土壌、水質、地下水流動 など)による変動を評価する方法によ り研究 を進める方向が有
効であると考 えられる。
地中における放射性核種の挙動は、濃度、共存イオン、pH、 粘土鉱物の種類 と含有量および腐
植質量な どによ り異な ると考え られ る。従来、 このような研究にはバ ッチ法に より細砂への吸着特
性を検討したもの31'・33⊃、カラム法により強酸性(pH2以 下)の放射性模擬廃液を用いて破過曲線
を求めたもの34,および非イオン状放射性核種の1っ を対象 としたもの35,などが ある。しか しなが
ら、実際の放躬性廃液のように多 くの核種が混合され、比放射能が低 い模擬廃液を用 いた場合の放
射性核種の相対的な易動性を検討 したものや模擬廃液 を連続的に流入 させ るだけではな く、溶離液
を用いて脱離現象を検討 したもの、模擬廃液のpHを 広範囲に変えてその影響を検討したもの、さ
らに従来 カラム法で得 られている破過曲線だけではな く砂層内の吸着濃度分布 を求めてそれ らの挙
動を検討した研究な どはな されていない。以上のことか ら、本節では多 くの放射性核種 を混合 した
模擬廃液を用 い、同一の実験条件(砂充墳法、コンデ ィショニング、境界条件、測定方法など)のも
とで、担体濃度、pHお よび溶離条件な どの変化に伴 う放射性核種の挙動 を検討す る。
4.4.2実 験方 法
4.4.2.1拡 散物質
本節 で行 う各種 の実験(バ ッチ法 、溶媒抽 出法 お よび カ ラム法)に 用 いた放射性 無機 陽 イォ ンは
85Sr
、144Ce、1。6Ru、95Zr、95Nb、137Cs、54Mn、65Zn、6。Coなどが 主 なもの で あ り、 これ ら以外
にも1。9Cd、2。3Hgもし くは11。mAgなどを混入 させ た模擬 廃液 を用 いた場合 もあ る。 この よ うな放射
性 核種 の放 出す る主 な γ線 エネル ギ 、ー担体塩 お よび その0。1μeq!c鵬3に相 当す るカチォ ン濃度 な ど
はTable3-10(p.70参照)に掲 げ た。3章 で は11。mAgを用 いて いな いため デ ター を追加 す る と、 こ
の測定 に用 いた γ線 エ ネルギ はー0.658MeV、トレ サー 原ー 液濃度;0。001ppm、0.1μeq!cm3に相 当す






の地層か ら採取 した細砂(以 下、KUR-2砂 と記す)を用いた。バッチ法の実験手順はっ ぎの とお
りである。
i)共 栓付 き三角フラス コに模擬廃液105cm3を入れ、1日 後に5cm3を1cmφポ リェチ レン製
試験管に採取 して これを原液濃度(C。)測定用試料 とす る。
li)土 壌1gを フラスコ内に添加 し、1日 に数回これを撹搾す る。約5日 間この操作を繰 りか
えした後、2日 間 これを静置す る。土壌を用 いたバ ッチ実験では接触期間を約7日 とする本
方法で吸着平衡が達成 されるもの と考え られ る。
血)フ ラスコ内の上層液5cm3を採取 し、 核種の半減期が短いものにっいては原液 とほぼ同時
に放射能濃度を測定すれば、減衰の補正が不必要 とな り次式か ら分配係数が算定 され る。
K1=V(Co-C)!a・C (4-1)
ここでKi:分 配係数(cm3!g)
V:フ ラス コ内水溶液 量(cm3)
a:試 料砂 重量(g)
C。,C:原 液 お よび上澄液 濃度(unit/cm3)
ここで用 いた放 射性模擬廃 液 の放 射能濃度 は単一核 種 にっ いて ほぼ5×10-3～1×10-2μCi!cm3
で あ った。
2)小 カ ラム実験
水溶液 中で主 として陽 イオ ン状 と考 え られ る放射性 核種 は、4。3に 検 討 した陰 イオ ン状 の核種
に比べ て 、 よ り多 く土壌 に吸着 され る ことが予想 され るので 、始 め に充 墳試料 砂 を少 な くした ヵ ラ
ムを用 いて破過 曲線 を求 めた 。 ここで はその流 出パ ターンを検討 す るために次 の4種 類 の土 壌 を用
いた。
i)美 浜原子 力発電所 敷地 内にお いて採 取 した表層土
n)同 上敷 地 内の地 表面下30cm地 点か ら採取 した粗 砂
血)京 都大学 原子炉実 験所深層 地下帯 水層(100～200m)から揚水 と ともに地表へ 巻 き揚 げ られ
た細砂(以 下 、KUR-1砂と記す)
iv)豊 浦標 準砂
これ らの土壌 の物理 的特 性 をTable4-4に掲 げ る。小 カ ラムは 内径2cmの 塩化 ビニ ルー製 で あ り、
飽和状態 で10gの土壌 を充墳 した場合 、 その層厚 は2～2。5cmと な る。充墳 に際 してi)お よび
li)の試 料 は2mm径 以上 の土塊 や植物根 をふ るい分 け、 す べて の試料 にっ いて74μmふ るい を用
いて微小 な粒子 成分 を除去 した ものを用 いた。実験装 置配 置図 お よび実 験手順 は4。3.2。3(Fig.
4-1)および4。3。2.5に 述べ た もの と同 じで ある。
小 ヵラムか らの流 出液 は豊浦 砂10gを2cmに 充墳 した ときの間隙 水量(1τ)2.64cm3を基 準 に
して 、 この2倍 量(5.28cm3)ごとをフ ラクシ ョンコレクタ にー分取 した。 そ して各 フ ラク シ ョンか














砂層 カラムを用 いて種 々のパ ラメ ター がー核種
























オ ン、流入 させ る模擬廃液量、脱離液量 およ
















































































































































































































































































4.4.3実 験結 果 お よび考察
4.4.3.1バ ッチ実験 結果
1)pHが 分配 係数 に及ぼ す影響
Fig.4-12には豊浦 砂1gと 、4.4.2。1
に述べ た模擬廃 液100cm3を約7日 間接 触 さ
せた場合 の溶液 中濃度変化(C!C。)を掲 げ る。
ここでは廃液 のpHを2、3、4、6、8お
よび11に 調整 した バ ッチにっ いて実験 を行
った。 これ に よれ ば、次 の よ うな傾向 お よび
特徴 が認 め られ る36㌔
(a)pHが申性領域以 下で は2価 イオ ン状
と考 え られ る85Sr、54Mn、6。Co、1。9Cd
お よび65ZnのC!C。値 は0.9～1.0であ り、
その変化率 は小 さいが 、pHが 高 くな る
にっれて それは大 き くな る。
(b)137Csはよ く吸 着 され てC!C。が小 さい
が、低pHで は若干大 き くな る。




以上 の こ とか ら全般的 に考 え られ るこ とは



















































pHが低い領域においてC!C。が大 きくなる現象 はH+の 溶解作用 を含む吸着の阻害作用に
よるものであ り、同じく低pH溶液中でC!C。が小さくなるのは、とくに多価イオ ンの場合H'
に阻害 されない土壌 との強いイオ ン交換能のためである。
(li)pHが高い領域においてC!C。が小 さいのは 水酸化物 もしくは難溶性化合物を形成 し、溶液
中で沈澱する現象が想定される。
放射性核種が砂に吸着 される機構が例えばイオン交換だけであればその吸着力の程度をバ ッチ法
のみにより推定 し、帯水層における易動性を評価す ることは可能である。しか しなが ら、これ以外








び137Csを混合 した溶液(pH6。3)を用い、担体はそれぞれの塩化物 のカチオン濃度が6ppmとな る


























これによれば、未処理砂の分配係数値は処理砂のもの より2～5倍 大 きく、また無担体状 の模擬廃
液を用 いて得 られた分配係数値は6pp面の担体 を添加 した場合 よ りも20～50倍大きい。そして、全
般的な陽イオンの被吸着能の大 きさの順序は以下の とお りであ り、豊浦砂を用いて得 た場合 とほぼ
一致 しているが、係数値の大 きさはKUR-2砂 が ユ桁以上大 きい。
137Cs>65Zn>10gCd≒60Co>54Mn≒85Sr
4.4.3。2小 カラムに よる放射 性核種 の流 出パターン
バ ッチ法 に よ り得 られ た砂 に対 す る放 射性核種 の親和 性 の傾 向 は、溶液 申にお け る核種 の存在形
態 を考慮 せず に得 られ た もので あ り、 その結 果 を砂層 内におけ る核種 の易動 性 に直接 的 に帰結 させ
ることには問題 が ある。 また、溶液 中に おけ る微量元素 の存在 形態 を厳密 に同定 し、 それ らの挙動
を予測す る ことも困難 で あ る。 そ こで 、小 カラ ムを用 いて放射性核 種 の流 出 パターンを知 る ことは 、
実 際的 な挙動 を解 明す る ユっ の知 見 を与 え るもの と考 え られ る。 ここで はTable3・-10に掲げ た放
射性核種 の うち541vltt、85Sr、95Zr、95Nbおよび137Csを混合 した模擬 廃液 と、65Zn、6。Co、1。6Ru、
144Ce、お よび1:。mAgを混 合 した2種 類 の模擬 廃液(pH≒4)を 用 い、4。4.2。2。に述べ た4種 類
(表層 土 、粗 砂 、KUR一 ユ砂 、豊浦 砂)の土 砂 に対 す る破 過曲線38}を求 めた。 ここでの模擬 廃液
には担体 を添 加 してい な いが 、 この場 合 の希 薄 な質量 濃度 もTable3-10に掲 げた。 また小 ヵ ラム
には10gの試料 を充 填 してか ら 約200cm3の1μeqlcm3CaC12溶液 に よ りコ ンデ ィシ ョニ ングを行
い、50τの模擬廃 液 を流 入 させ た。 っつ いて 、 これ を同濃度 のCaC12溶液 に よ り脱離 させ て破 過 曲
線 を得た 。Fig。4-13には これ らの結 果 を まとめて掲 げ る。
1)表 層 土 に対 す る破過 曲線
表 層土 の場 合 、85Sr、54Mn、6。Coおよび65Zrにっいて は約20τ以上 の廃液 の流入 に よ りC/C。がほ
ぼ1に 等 し くな り、 これ らの核 種 にっ いては カ ラム内で吸 着平 衡 の関係が成 立 してい るもの と考 え
られ る。1。6Ru、95Zrおよび95Nbの3核種 にっ いては破過 曲線 の立 ち上が り点 は前述 した4核 種 と
ほぼ 同程度 で あ るが 、1。6RuではC!C。が0。7、95Zrでは0.2～0.3、95Nbでは0。05以下 で破遇 曲線 が ほ
ぼ プ ラ ト 状ー にな り、 流入 す る廃 液量 が増加 して も流 出濃度 は上昇せ ず 、非 可逆 的 な吸 着現象 の進
行が み られ る。 なお11。eAgおよびt44Ceにっ いて もCIC。はo。05以上 に増加 しないが 、 これ らの特徴
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吸着分布を直接的に観察す ることも必要であるが、 これにっいては4.4。3.4以降で検討す る。
なお137Csは強 く表層土に吸着 されて流出液中には検出されなかった。 塩化 カル シウム溶液 による
50τ以後の脱離過程では、85Sr、54Ph、6。Co、65Znなどの脱離速度は他の核種に比べて速 く、これ
らの核種の土壌水中におけ る易動性の大 きい ことが明 らかである。 また、2価 イオン状以外の核種
にっいては、それ らが表層土の ように微粒子の多い土壌には非常 に強 く吸着 され、20ppm程度 のカ
ル シウムィオンを含む溶液によっても交換脱離 され難いが、立ち上が りの速い成分も存在すること
が明 らかになった。
2)粗 砂に対す る破過曲線
粗砂に対す る2価 イオン状放射性核種の破過曲線の特徴 は、表層土に比べ るとフロント勾配が急
激にな り流 出量が10τ以下でC!C。値が1に 漸近すること、後フロン トの勾配 も急激であり脱離現象
が、よりすみやかに行 われていることである。破過曲線の立ち上が り点が これ らの易動性の大 きい
核種 と同程度でもC!C。が1に 漸近せず、プラ トー 状になる核種は1。6Ru、95Zrおよび95Nbであ り、表
層土に比べて その流出形状は類似 しているがプラ トー 値が大 きくなるものはtl。Atigと重`4Ceである。
ここで用いた土砂 の うち、粗砂の場合のみ137Csが破過曲線に現れている。 したが って、表層土に
比べて土粒子径が大 きい粗砂にっいては、比表面積が少ないことか ら単位砂量 あた りの吸着容量 も
少なく、全般的に易動性が大 きくなる乙とを検証 した。
3)KUR-1砂 に対する破過曲線
この砂の外観は赤褐色状であ り、鉄分が多 く含 まれていると推定 される。その粒径は小 さく、大
部分が250μmPA下の均等質なものである。この破過曲線でも2価 状イオンの破過曲線の形状は類似
しているが、立 ち上が り点は他の土壌試料 に比べて遅 くなっている。その平均的な位置は前述 した
2試料が2～5τ であったのに対 して20～30τ付近にあ り、 またその流出後のC/C。値は1よ り大 き
くなる。 これは一旦固相に吸着 されたものが、流入原液 のpHが4程度 と低いために脱離 され るた
めと考え られ るが、 詳細な検討は4。4.3.8でのpHをパ ラメ ター とーして20cm長カラムを用いた
実験 に譲 る。 また鉄分 を多 く含む土壌では、間陳水申に次のような式39}に従 う加水分解反応によ
りH◆が生 じることも2価 状イオ ンを脱離 させる1っ の原因 とも考 え られる。
Fe3←十3H20→Fe(OH)3↓ 十3H+
60τ付近 に見 られ る脱 離過程 で の小 さな ピ クーは、50τ 付近 にお いて水素 イ オ ンとカル シウ ムィ
オ ン共存下 で平衡 状態 に あ った砂層 の2価 イ オ ン状核種 が 、脱 離液 の流入 に よ りカル シウムィオ ン
と交換 され て流 出 したもので あ る。
ssZr、95Nb、1。6Ruおよび11。eAgなどの破 過曲線 で は その面 積 として表 され る流 出比 が1)、2)
の試料 に比べ て小 さ く、 また、137Csに加 えて144Ceもこの2cm長の小 カラ ムか らさえ流 出 していな
いo
以上のよ うに土壌中に過剰の鉄分などが含 まれている場合や流入する廃液の水素 イオ ン濃度が通
常の地下水中の レベル以上になれば、破過曲線の形状は単純なイオン交換反応が支配的な機椿では
ない ことが推定 され る。
4)豊 浦砂 に対する破過曲線
均等度の大 きい石英細砂である豊浦砂に対する破過曲線 には137Csが検出 されていないこと、お































































以 上 、4種 類 の土壌 にっ いて得 られ た矩 形波流入 境界濃 度で の破過 曲線か ら個 々の核種 にっ いて
求 めた流 出比(流出量!流入量)をTable4-6に掲げ る。 そ して この結果 やFig.4-13から一般 的に認
め られ る傾 向は以下 の とお りで あ る。
i)85Sr、54Mn、6。Coおよび65Znなど2価 の イオ ン状 として溶存 してい る核種 にっ いては 、塩
化 カル シウムに よ りコ ンデ ィシ ョニ ングした カル シウ ムィオ ン と砂層 内で交換 平衡 が成立
し、 それ らの易動 性 は大 きい。
i)95Zr、95Nb、11。「nAgおよび1。6Ruにっいて は非 常 に強 く吸着 され る成分 も多 いが 、2価 イ
オ ンと同程度 の易 動性 を有 す る成分 も混在 し、 この よ うな複合 され た現 象 は単 純 に液相 濃
度変化 のみ を測定 す るバ ッチ法で は明 らか に され ない 。
血)無 担体 状 の137Csおよび144Ceは土壌 に最 も強 く吸着 され る易動性 の小 さい核 種 で あ る。
次 に この小 カラムを用 いて 、2種 の脱離液(蒸留水 お よび1μeq!cm3CaCl2)によ る破 過 曲線 の形
状 を比較 す る。 その方法 は 、65Zn、6。Co、1。6Ru、lt。「nAgおよび144Ceを含 む模擬廃 液 を同 じ2本
の豊浦砂充 墳 カ ラムに50τづっ流入 させ 、一方 は蒸留 水 、他 方 はCaCl2溶液20τに よ り脱 離 させ る
ものであ る。 この場合 、50τまでは同 じ条件 で あるため、 それ以後 の破過 曲線 の結 果 をFig。4-14
に掲 げ る。 これ に よれ ば、 どの核種 もCaCl2溶液 を用 いたほ うが、 それ らの流 出液 濃度 は少 し高 い
が 、11。mAgの場合 は特 に それが著 しい テーリング効 果 を示 して い る。Ag'はPO43一が土粒 子表 面で カ
ル シウ ムィオ ンと難 溶性化 合物 を形成 して強 く吸着 され るの と同様 に、Cl一と不 溶性 の塩化銀 を形
成す ると考 え られ るが 、CaSO4ほどその溶解 度が 大 き くな いためCa3(PO4)2と同 じよ うに蒸留 水 を通
水 して もSO42一の よ うなC!C。>1なる現 象 は生 じない。 しか しなが ら、 カル シウ ムィオ ンで流 出濃 度
が高 くな る現象 はPO43'の場 合 とも異 な り、Ag◎が イオ ン交換反 応 に よ って も吸着 されて い る と考 え
られ るが 、 ろ過機構 な ども含 め て さ らに検討 す る必要 が あ る。
1。6Ruの場合 はpHが 低 くCl一が 共存す る溶液 申で はR
u3"やRu2+Clなどが共存 し、Ce3◆と同様 に ヵ






























混在 していることか ら、両者の特性を示す破過曲線が得 られたもの と推定 され る。
以上、種 々の土壌 に対する小 カラムの破過曲線か ら定性的な放射性核種の挙動 を検討 したが、以





























































4.4.3.3有 機溶 媒抽 出実験結 果
有機溶媒 に四塩 化炭素 お よび メチルイ ソブチル ヶ ト
ン(MIBK)を 用 い 、4.3.3.6に 述 べ た同 じ方 法
で2種 の模擬廃液 を抽 出 した。 これ らは 、 それ ぞれ
1μeq!cm3のCaCl2溶液(pH2。8)およびCa(NO3)2溶液
(pH2.6)に144Ce、e5Sr、106Ru、137Cs、95Zr、95Nb、
11。mAg、65Znおよび6。Coを混合 した もの で、調整 後
1ケ月 を経 てか ら使用 した 。Table4-7には抽 出後 の
廃液 申濃度変 化(C!C。)を掲 げ る。 これに よれ ば11。「nAg
のC/C。値が小 さ く、水溶 液 か ら有 機溶媒相 へ の移 行 の
大 きい結果 が得 られ た。 これ はtt。「nAgがAgClを溶液 中
で形 成す るよ うな溶解 度積以下 で もC1一と鎖状 の高分
子 を形成 して いる18,ことが考 え られ る。 硝酸 カル シ
ウム溶液 申にお いて もC/C。の変化 が大 きい のは、 これ
らのRIが 製造後 に、 またpH調 整 の結果 として塩素
イオ ンが混在 して い るため と考 え られ る。C!C。が銀以
外 に変化 してい るのは塩 化 カル シウム溶液 中で の95Zr
お よび95Nbのみであ り、他 はすべてc/c。がo.95～1の
範 囲 にあ る。 したが って、 これ らは低pHで は ほぼイ
ォ ン状 と考 え られ る。
次 にpHを2～11と変化 させ た塩 化 カル シウム溶液 に
144Ce
、t37Cs、85Sr、65Zn、6。Coを混合 した模擬 廃液
お よび四塩化 炭素 を用 いて溶媒抽 出 を行 った。 その結
果 をFig.4-15に示 す。 この図 に よれ ば、137Csおよび
144CeのpH依存 性は小 さ く
、 特 にpH4以 下 で のC!C。
　つ














































はほぼ ユであ る。一方 、2価 イ■ ン状 と考 え られ る核種 のpH依 存性 は大 き く、pH≧8で はc/c。が
小 さくな る。 この ことは、2価 イオ ン状核種 が高pH領 域 ではOH一 との結合 に よ り加水化 物 を生 成
し4。,、非電離 状態 の成分 が増加 す る ことを示唆 して い る。深層地 下水 で はpHが9以 上 に な る場合
も報告 され てお り24,、pH変化 に伴 うこれ らの砂層 内挙動 をヵ ラム法 に よ りさ らに詳 しく究明 す る




60ppm以上4!,、さらに深層では海水 と同程度の塩分が含 まれ る場合 もある。そこで、 ここでは豊
浦砂を20cmに充墳 したカラムに4.4。3。3で使用 した2種 類の模擬廃液(pH2.8塩酸 カルシウ
ム溶液およびpH2・6硝酸カルシウム溶液)を流入させ 、小 カラムを用いた場合 よりも詳 しい破過曲
線を求め・挙動 を検討する。F19。4-16には塩化 カルシウム溶液の模擬廃液2。5τを流入 させた砂層
吸着分布・Fig・4-17にはそれ を ユτ流入 させた後、同量の塩化 カルシウムの コンデ ィシ ョニング
液で移動 させた再吸着分布を掲げる。Fig.4-16の結果によれば流入端か ら10cm程度 までは2価
イオン状核種の相対的吸着濃度が0。4～0。6とほぼ一定であるが、フロン ト位置のす ぐ後方には一定











と類似したフ ロン ト形状 を示す ととも
に、流入端近辺では これ らと異 なる被
吸着能の大 きい現象がみ られ、 この溶
存形態が単一成分ではない ことが推定



















Fig.4-16にみ られたフロン ト後部 の
ピ クーを破過曲線 として得 るために 前
述 した2種(塩酸お よび硝酸酸性溶液)
の模擬廃液10τを流入 させて、それぞ
れ を25τの塩化 カル シウムおよび硝酸
カルシウム溶液で流出させた。そして




















































































































































これ に よれ ば、破過 曲線 の立 ち上 が りは硝 酸溶液系(pH2.6)では2τ 、塩酸 溶液系(pH2。8)では3
τとな り、 どち らの場合 もフ ロ ン ト後 部 にC1C。>1なる流 出部 が認 め られ る。 したが って 、砂 層 内
吸着分 布(Fig。4-16)のピ クーはH◎に よ り濃 度が高 め られた ことが明 らかで あ る。両 者 の破 過 曲線 の
違 いは11。mAgにっ いては著 し く、硝酸 溶液系 で は流 出液 中に検 出 され る。






































































































































































































































i)2価 イオン状放射性核種 は砂層カラムか ら流亡 し、吸着分布には現れない。
il)11。量A9にっいては、硝酸溶液系では流入端近辺 で脱離現象がみられ、イオ ン交換作用によ
り吸着分布が移動す る様相を呈してい る。 乙れにたいし塩素溶液系ではFig・4-14の小 カラ
ムの実験か らCaCl2溶液に よる・1。nAgの脱離現象も確認 されているが、 吸着分布 をみれば硝
酸溶液系のもの とは異な り、流入端か ら順次脱離 されるのではな く分布全体か らその濃度に
比例す る形で脱離 されている様相 を呈 している。したがって、 この場合はイオ ン交換吸着に
よるものではない ことが推定 され る。
m)1。6Ruにっいては 脱離操作後も塩素溶液系では流入端近辺における吸着濃度の高 い分布が
認め られるが硝酸溶液系では濃度の低いほぼ均一分布が残存 しているにす ぎない・したが っ
て、塩素溶液系では複数の溶存成分の存在が考 えられ る。













































































以上のほか137Csや95Nbにっいても 共存する陰イオ ンの違いによる難脱離性成分量 の差異は認め
られるが、 これ らについては再処理廃液(硝酸イオン系)の処分方法 と処分環境(塩素イオン系)との
状況に応 じて残 された研究課題の1っ と考え られ る。
以上のカラム実験では、放射性廃液が酸性であることを考慮 して 低pHに調整した溶液 を用いた
が、廃液が汚染地点か ら流動するに従 い地下水 と混合 され、pHも しだいに中性領域 に変化す るこ
とが考 えられ るので、以下の放射性核種挙動に及ぼす担体濃度の影響や流入量および再吸着分布 の
変化な どを検討す る実験に対 しては中性溶液 を用いる。
4.4.3.5担 体濃 度が吸 着分布 に及ぼ す影響
豊 浦砂 を充 墳 した20cmの カ ラムには85Sr、54Mn、6。Co、1。9Cd、65Zn、t44Ce、137Cs、95Zr、
95Nb、1。6Ruおよび203Hgをトレ サーーとして混 合 し、各 々の担体(Ruを除 く)濃度 が10`'3、10'2お
よび10-1μeq!cm3となる よ うに調整 した3種 類 の模 擬廃液(以下 、10-3、10-2および10"μeq/cm3
溶 液 と記 す)を1τ だけ流入 させ た。 この場 合の1価 お よび2価 イオ ンの吸 着分 布 をFig.4-20に掲
げ る。 これに よれば2価 イ オ ンの吸 着分布形 状 は類 似 してお り、それ らの易動 性 の順 位 は85Sr≒
54Mn>6。Co>1。9Cd>65Znとな る。 また 、 この図 に よれば分 布 フ ロ ン トの進行 は 、同 じ1桁 の違 い
で も高 濃度 の担体 が含 まれて い る溶 液 ほ ど速 くな り、10-tμeq!cm3の場 合 のフ ロ ン トの移動 速度 は
濃度が2桁 低 いもの と比べ て約1.5倍とな ってい る。一般的 に等温吸 着線 がHenry型(Q・K,C)であれ
ば、Fig.4-20でも用 いてい る3.3.3.4で 定義 した相対 的吸着濃 度 は{Kl・p!(1-p)γ}c!c。と
な り、K1が一定 で あれ ば担体 濃度 に よ らず一定 に な る。Fig.4-20に示 され た結 果で は 、流 入 す る
原液 中の個 々の担 体濃度 が10'iμeq!cm3と高 くなればK1が小 さくな ってHenry型吸着 式 に従 わな く
な るので 、分布 フロ ン トが速 く進行 す る ことが判 る。 この こ とか ら1μeq!cm3のカル シウ ムィオ ン
と平衡 状態 にあ る豊浦砂 の場合 は個 々の担体 濃度 が10-2μeq!cm3まで 、す なわ ち液 中で の主 なイ オ
ンで あ るカル シウム以外 の総 カチオ ン濃度 が10-1μeq!cm3まで な ら2価 イォ ンの分配 係数 の濃度 依
存性 は少 ない と考 え られ る。
10-1μeq!cm3溶液 を用 いた場合 の流入端1cm砂層 に吸着 され た固相濃 度 は0.45μeq/gであ り、
これは酢酸 ア ンモニウ ム法 に よ り決 定 された イオ ン交換容量 の約10%に 相 当す る。 したが って 、
本実験 に用 いてい る核種 を混合 した担体 を添 加 して い ない放 射性廃 液 の総 イオ ン濃度 が高 々2.5×
10-3μeq!cm3である ことか ら、 この溶液 を用 いて も砂層へ の吸着 に さい して放 射性核 種 問の相 互作
用 は少 ない と考 え られ る。
前述 した小 カラムに よる実験 で も流 出液 中 に検 出 され ない ことが多 いt37Csは特 に無担 体状 で は
被吸着能 が大 きい核 種 で あるが 、Fig。4-20に示す よ うに 担 体濃 度 を高 め るにっれ て分布 フ ロ ン ト
の進行 速度 は大 き くな り、10'1μeq!cm3溶液 の場合 で は2価 イオ ンで あ る65Znとほぼ 同程度 に な る。
137Csに関す る この よ うな現 象 の
、 よ り詳細 な検討 は第5章 で行 う。
2価イ オ ン以外 で は95Zr、95Nbおよび144Ceの被吸 着能 が大 き く、砂層 では単調 減少 的 な分 布 を示
したが 、流入量 も1τ と少 な く 濃 度差 に よる分布 の形状 変化 が小 さか ったので それ らの図示 は省
略す る。 そ して流 入量 を増 した場 合の分布 の変化 は次項 で検 討す る。
4.4.3。6流 入液量に伴 う吸着分布の変化
砂層に放射性核種が流入する場合 、その流入量の増加に伴 う吸着分布の変化 を検討す ることは汚
染地点近傍の初期様相を知 るうえで意義のあることと考 えられる。 ここでは担体を添加せずに前述
一118一
した11の 放射性核種を混合 した模擬廃液 を1、2お よび4τ だけ流入 させた場合の吸着分布 を求
めた。Fig。4-21には挙動 の類似 している2価 イオン状核種を、Fig。4-22にはその他の核種の吸着
分布の結果 を掲げる。
Fig.4-21をみれば、 全般的に流入量の増加に伴 って分布フロントが移動する様相 を呈 している
が、85Srや54Mnよりも易動性の小 さい6。Co、togCdおよび65Znにっいては流入端近辺におけ る吸着
量 も流入量 の増加 にっれて大 きくな っていることが判 る。 このような現象は、固 ・液両相間の濃度
平衡が瞬間的には達成 されていないことを意味 している。また、Fig4-22の2価イオン状以外の核
種 の場合でも流入量の増加 は流入端での吸着濃度の増加 として現れ、分布形状が単調減少的である



























































































































































































































流 入 させ て もプ ラ ト 部ー とフ ロン ト部 とが明 瞭 な分 布 には分離 され ない。 したが って 核種 の移動 速
度 をフ ロン トの平 均的 な位 置 か ら決定 す る ことはで きな いが 、い ま相対 的吸着 濃度 が0.1に相 当す
るフ ロン トの位置 を基準 に して 、 これ をHTOの よ うな非 吸着性 物質 の フ ロン ト位置 と比較 す る。
す なわち 、流入液 量が4τ(間 隙水移動 が20cm長 カラムの4倍 とな る距離)に対 す る各 核種 の易 動






















































































































































他方、流入端におけ る吸着濃度 の大 きさの順位は、同 じ吸着分布か ら次の とお りである。
ssSr<54Mn<60Co<10Cd<65Zn≒203Hg<106Ru≒95Nb<95Zr≒144Ce<137Cs
これ らの結果か ら、全般的に流入端での吸着濃度が高い核種の易動性は小 さいことが明 らかであ
るが、Fig。4-22に示 され る2。3Hgや95Zrのように、乙のような傾向が一致 しない核種 も存在する。
すなわち、これ らの核種の流入端におけ る吸着濃度は高いにもかかわ らず、分布の先端の進行は速
い。これはコロイ ドの ような無極性粒子が砂層 に捕促 され難 く、イオ ン状のものに比べて移動速度






























































































































、.4.3.5および、.、.3.6では中性の模糠 液 耀 続1・流入 させ慨 合の吸着分布か ら放射
性核種 の砂層内における挙動 鹸 討 したが、囎 分硝 すなわち汚賄 網 の働 を・よ り囎1こ
縣 す るため1、-9W9させ 紛 布を ・μ・q!…の塩化 カル シウム澱 ・より脱離 させ・再分布 し
た囎 髄 求めた.は じめに担体を添加 していない希瀦 液の模纏 液 ・・を流入 させ・乙縫 上
述 した脱鰍 、。により移動 させ鵬 合 ゆ 臥 同 じく徽1・ を脱徽3・ に より働 させ鵬
合(e印)、さらに前者の流入 ・流出条件 を2麟 りかえしmae(●印)の再吸着分me求 めた・こ





















































































Fig・4-23によれば、2価 イオ ン状核種は脱離液 量が多いほど流入端近辺で吸着濃度は低下す る
が、85Srやs4Nnee比べて6。Co、i。9Cdおよび65Znなどの脱離量は少なく、砂層 内の吸着分布が ピー
ク値 を中心 とした対称的な分布の形状を維 持して移動 していない。また、流入端での吸着濃度が脱
離液量 に比例 して減少せず、次第に脱離速度が遅 くなっていることか ら、 これ らの吸着 ・脱離機構
の厳密なモデル化 にっいても容易ではないことが推定 される。
Fig・4-24に示 されて いる2価以外の核種にっいては、 脱離操作に より吸着分布が移動す る様相
は明確には現れず、吸着濃度の ピ クーはっねに流入端に存在 している。しか しなが ら 砂層濃度が脱
離液の流入にっれて僅かではあるが減少する傾向 を示 している乙とか ら、完全な非可逆反応 により
吸着されているのではないことも判明 した。



































































































担体 を添加 した本実験において上述 した希薄溶液の模擬廃液 を用いた場合 と異なる分布 を示す核
種は137Csおよび2。3Hgである。137Csは無担体状では最も被吸着能の大 きい核種の1っ であるが、
担体が添加 された場合は前述 したように分配係数が小 さくな るだけではなく、脱離液量の増加によ
りフロントが移動する様相が認 められ、同 じように被吸着能が大 きくて も144Ceとは挙動が異なる
ことが判 る。2。3Hgの分布 フロントの移動も希薄溶液の廃液に比べて大 きくな り、2価 イオ ンと類
似 した分布 を示しているがCsとは異なって、ここで用いた塩化第2水 銀のHgはClとの共有結合によ
ロ の
り言9」-Hg-g2;とな り43,、イォ ン化 して いない ことを考慮 すれ ば 、 この吸着 機構 はCsと同 じでは
ない と推定 され る。
4.4.3.8pHを パ ラメ ター にー した吸着分 布 と破 過曲線
4.4。3.2お よび4。4.3。4の カラム実験 では模 擬廃液 が酸性 で あ る場 合 を想 定 し、低pHの
の溶液 を用 いて核種 の挙動 を検 討 したが 、H+の 吸着 に及ぼ す影響 が大 きい ことか ら、 こ こでは模
擬 廃液 のpHを パ ラメ ター にー して 、それ が吸着分 布や破過 曲線 に及ぼ す影響 を評価 す る。
は じめに、pHを 約3、4お よび6に 調整 した希薄溶 液 の模 擬廃液 を10τ 流入 させ た場合 の吸着
分布 をFig。4-26に示 す 。 ここで も コンデ ィシ ョニ グにはすべ て1μeqlcm3のcacl2溶液 を用 いた。
豊浦砂 を使用 した この実験 では液 の流 入量が 多い ため吸 着分布 の フ ロン トが20cmの 砂層 か ら流 出
す る。 そ こで このフ ロ ン トが流 出 した破過 曲線 もFig。4-27に掲 げ た。 これ らの結果 か らっ ぎの よ
うな傾 向お よび特徴 が認 め られ る。
i)2価 イオ ン状 の核種 はpH3程 度 の溶液 中では豊浦 砂 に対 す る吸 着量 がo.4～1の範 囲 で平
衡状 態が達成 され一様 な分布 を示 して い るが 、pHが 高 くな るにっれてH+の 吸 着阻害 作用 の
効果 が小 さ くな る ことか ら核種 固有 の砂 に対 す る親和 性 を示 して い る。pH4で はH←に よ る
吸着 阻害 の影響 が流入端 か ら5cm程 度 しか及 ばず、pH6で はほ とん どその影 響が認 め られ
ない。 この場合 、各核種 の相対吸着分 布 の濃度{Q(1-p)γ・pC}!(1-p)γC。とその順 序 は
65Zn(20)>6。Co(8)>54Mn(4)>85Sr(2.5)とな る。 そ して この大 きさの順位 は核 種
が水溶 液 中で水 酸基 と結合 しやす い傾 向4e)にほぼ一致 す る。
il)95Zrおよび95Nbの吸着 分布 の形状 は吸着濃 度 に差異 は あ るが全般 的 に類似 して お り、10τ
を連続 的 に流入 させ た場 合で も単調減 少的 な吸 着分布 を示 して い る。 そ して 、流 入端 で の吸
着濃度 は慨ね95Zrよりも95Nbのほ うが大 きく、 したが って破過 曲線 にみ られ るプ ラ ト 濃ー 度
は95Nbのほ うが低 い。 この傾 向 はpHが 大 きくな るほ ど小 さ くな り、pH6で は著 しい差 異 は
な くな る。
m)1。6Ruの吸 着分布 は どのpHに お いて も95Zrの分 布 と形状 は類 似 して い るが 、pH3の 破過
曲線 にみ られ る よ うに 、 低pHの 場合 は2価 イ オ ン状 の核種 と類似 した挙動 を示 す成 分 も存
在 す る。
iv)144CeはpH6の場 合 、pH3お よび4の 分布 に比べ て著 し く易動 性 が大 きくな り、前述 し
た95Zr、9Nbおよびt。6Ruと類似 した吸着 分布形 状 を示 して い る。 したが って 、破過 曲線 にお
いて もpH3お よび4で は流 出液 中に検 出 され なか った ものがpH6の 場 合 には立 ち上が り点
が1τ と して、す なわ ち水 と同 じ速 さで流動 して い る。CeはpHが 高 くな るにっれ て水溶 液
中ではCe2"(OH)やCe'(OH)2のよ うな多核錯体 の形成 され る ことが知 られて い る44⊃が 、 これ
ら4核 種 の吸着 分布 お よび破過 曲線 がpH6で 類 似 して い るこ とか ら、 水 中で も類 似 した溶




































































以上 、吸 着分 布 の結 果か ら2価 イオ ン状核 種 お よびそれ以外 の核種 も含 めてpH依 存性 の大 きい
ことが 明 らか にな ったが、特 にpH3付 近で のH→の易動性 に及 ぼす影響 が大 きい ことお よび深 層地
下 水で は高pHの 水質 も存在 す る ことな ども考 慮 し、フ ロ ン ト部 を含 む分布 の形状 をpHを パ ラメー
タ にー して さ らに詳 しく検討 す る。 この ため流 入液量 を2τ とし、pHを2、3、4、6、8お よび
11とした場合 の吸着分 布 を求 め た。 その結 果 を2価 イオ ン状核 種 にっい てはFig.4-28に、 その他










































































































































































































Fig。4-28によれば、pH2の場合は2価 イオ ン状放射性核種 は砂層にはほ とん ど吸着 されていな
い。 このことは実験的に得 られた相対的吸着濃度が約0。3であり、他方、砂層の間隙水濃度が流入
する原液濃度にほぼ等 しくて(c/c。≒1》吸着濃度Qが ゼmの 場合の相対的吸着濃度{P1《1-P)γ}
が約0.28であることか ら明 らかである。そしてH◆の吸着分布に及ぼす影響はpH2～4の 範囲にお
いて最 も著 しい45,ことが判 る。 また 乙の図か ら、Fl9.4-27の破過曲線でも観察 され るclc。が1よ
りも大 きくな る現象 と砂層中の吸着分布に一定漫度液を流入 させているにもかかわ らずピークが出
現 している現象の対応 していることが判 る。カラム実験で低pHの 原液 を流入 させ る煽合 、流入液
のフロン ト近辺ではpHが 中性の間瞭水 と混合 されることによ りpHが 申性に近 くな り、pHが 低
い溶液中に比べて土壌への放射性核種の吸着濃度は高 くなる。そして放射性核種のフロン トは流入
する液のフmン トに比べて遅 くなる。 この領域に上流か らpHの 低い溶液(原液)が流入すれば固 ・
液相間の平衡は分配係数が低い状態 に変化し、放射性核種が固相か ら液相へ と脱離 され、c。よりも
液相濃度が高め られ る。pH>4の 原液でもpHが 大 きくなるにっれて フロントの易動度は小 さく
なる(被吸着能が大 きくなる)が、 中性領域では この影響の程度は小 さい。 このような傾向はバ ッ

















































































































































2価イオ ン状以外の核種の場合、それ らの分布は被吸着能が大 きいため、流下方向に単調に減少
する形状 を示 しているものが多 く(Fig.4-29)、これ らの分布の減少する勾配は 単純にpHの大 きさ
には対応 していない。144Ceの場合、pH2ではH"の吸着阻害作用が大きくて分布の進行は速いが・
pH3～4で はイオン交換力がその作用に打ち勝っため易動性 は小 さくなる。そしてpH>6で は再
びOH一との錯体形成のために被吸着能が小 さくな り、易動性の大 きい成分が存在する。1。6RuはpH
3以下では2価 イオンに比べて流入端濃度は高 いが、全般的にはそれ らと類似 した挙動 を示 し、乙
の場合も複数の溶存形態成分の存在が推定 され る。そしてpH4以上では144Ceと類似 した分布形状
を示 し、さらにpHが高 くなると95Zrや95Nbとも同様のOH一錯体形成に よると考 えられる易動性の大
きい成分が存在す る。203Hgの場合は低pHでは2価 および多価 イオン状核種の中間的な被吸着能を
























































































































影響 を受けるため、土壌 のイオン交換容量に基づく吸着現象か らだけではそれを評価することはで
きない。4.3で は地下水中に主 として存在するカルシウムイオン共存下における陰イオ ンの挙動
を主にカラム法を用いて検討 した。
塩素イオンは硝酸イオンと同様に、 カルシウムイオ ンが20ppm程度の模擬地下水中では難溶性
化合物 を形成せず、溶解性の大 きいイォンであることか ら、砂層に全 く吸着 されないHTOと ほぼ
同 じ挙動を示 した。また、実際の地下水環境でも安定な塩素 イオンが多 く含 まれていることか ら、
陰イオン交換による36Clの吸着 も少な く、易動性はやは り大 きいと考え られ る。
リンの カルシウム塩は非常に溶解度が小 さいため、希薄濃度下でもイオン状、分子状および コロ
イ ド状 などの複雑な溶存形態 を示す。ヵラム実験では破過曲線の立 ち上が りが速 く、36ClやHTO
と同 じ速 さで移動すると考え られ る成分 も存在す るが、全般的には非常 に強 く砂層に吸着 ・固定 さ
れ、CaC12溶液や蒸留水では一旦吸着 された32Pは脱離 されなかった。 したがって、大部分の32P
は土粒子表面 でカル シウムとの難溶性化合物 を形成するため地下水申での易動性は小 さい。
溶解度積か ら原液 中ではカル シウムと沈澱 を形成 しない溶液 を用いた硫酸イ才 ンの破過曲線は立
ち上が りが遅れ、カチ才 ンによるイオ ン交換吸着に基づ く曲線 と類似したものが得 られた。しかし
なが ら、蒸留水 を溶離液 とした場合、原液濃度の数倍の硫酸イオ ンが流出 された ことか らこの吸着
機構が土粒子表面での化学的な反応に基 づくものであることが判明した。そして この反応定数が見
かけ上 、イオン交換の平衡定数 と類似 しているため、立 ち上が りの遅れる破過曲線が得 られたもの
と推定 された。したが って、実際の地下水中に35Sが混入 した場合、その濃度に応 じて間隙水 に一
定の遅れを生 じて流動す るものと考え られる。
1311の破過曲線の形状は32Pと同様に、 立 ち上が り点に関しては間隙水に対する遅 れがほ とん
ど見 られず 、 また矩形波状流入条件に対する破過曲線もやは り矩形状であ り、CaCl2溶液や蒸留水
による脱離現象は変わ らない。 しかしなが ら、破過曲線のプラ ト 濃ー度 は32Pに比べて高 く、その
濃度は流入原液のpHや 担体濃度によ り影響を受ける。そこで これ らをパ ラメ ター とーして溶媒抽出
法や砂層吸着分布を求めた結果、水溶液中でのヨウ素の溶存形態には少 なくても2っ 、すなわち砂
層によく吸着 される分子状成分 と、Cl一と同様にほとん ど吸着 されないで間隙水 とほぼ同 じ速 さで
流動す る成分 とが共存 していることが判明した。
以上のように、砂層中における種々の陰イオ ン状放射性核種の吸着現象は様 々な土壌 一水系 の環
境因子によりその機構を異にするものであることを例証 したが、 さらに実際のフ ィ ルー ドに、 より
近い場 での研究の累積が必要で ある。
4.4では環境土壌水中に放射性廃液 が漏洩した場合、 もしくは放射佳廃液 の地層処分 を想定 し
た場合に、放射牲核種 の地下水中での挙動が廃液の成分や地下水 の水質 により大 きく変化すること
が考え られ るため、 主 として廃液中の溶質濃度、pH、灘 条件などをパラメ ター にー したカラム実
験に より放射性核種の吸着特性および砂層内での易動性 を検討 した。
飽和土壌水申においてCa2+とのイオン交換反応 に より吸着 ・脱離 されて移動す る放射性核種は主
として2価 イtン 状のものであ り、通常、その易動性 の大 きさの順序は85Sr≒54Mn>G。Co>1。9Cd>
65Znであ った。 これ らの放射性核種の挙動は担体濃度やpHの影響を受ける。例えば 石英細砂に対
しては流入す る放射性模擬廃液中の総イォ ン濃度が10"'μeq/cm3(砂の陽イtン 交換容量 の約10%
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の固相吸着濃度に相当する液相濃度)以上の場合には、 吸着 フロントの移動距離は2桁 低 い濃度の
フロン トに比べて5割 程大 きくな った。 模擬廃液が酸性である場合 もこれ らの易動性 は大きくH+
の影響 を受けた。 カラム実験によればpH2以下では2価 状の核種はほ とんど砂層に吸着 されず、
間隙水 と同程度の速 さで移動する。pH2～4で はこの影響によるフロント移動 の変化が大 きいだ
けではなく、吸着分布 フロン トの後部にはH"eこよって移動の速 め られた放射性核種が濃縮 された
状態で存在 し、 一定濃度の流入境界条件であるにもかかわ らず、濃度 ピ クーの存在することが明 ら
かにされた。pH4～8で はpHの易動性に及ぼす影響は小 さい。pH8以上では、2価 イオン状金
属元素も加水分解作用によ りOH喝と結合することは知 られているが、 砂層中で も被吸着能は大 きく
なるとともに 一部はpHが中性の場合に比べて易動性が大 きくなるようなイォ ン交換現象 とは異な
る機構による吸着現象が認め られた。 土壌粒子構成にっいては、一般的に微粒子成分 の多い細土
は粗砂 よりも多 くの放射性核種 を吸着することをカラム法によ り確認 したが、74μm以下の成分 を
除去した試料 と未処理の同 じ試料に対する2価 イオン状放射性核種の分配係数をパッチ法によ り測
定した結果、後者に対 して得 られた値は前者の2～5倍 程度であることが明 らかにされた。
2価イオン状以外の放射性核種(144Ce、95Zr、95Nb、1。6Ru、137Cs)のうち、137Csを除いたもの
はpH6以上の領域で類似 した挙動を示 した。すなわち、被吸着能は85Srおよび54Mnよりも大 きい
が、137Cs、65Znより小 さく、60Coと同程度であった。 しか しなが ら、それ らの吸着分布の形状は
2価イオン状核種 とは異な り、吸着濃度が流入端で最大 とな る単調減少的で あるとともに破過曲線
の流出液での立ち上が り点は2価 イオン状核種 よりも速 く、それ らの流 出液濃度比(C!C。)は0.2～
0.3の範囲でほぼ一 定値 を示した。 このことは多価イオン状の放射性核種の一部がpHの申性領域
において例 えばCe(OH)2"のような多核錯体 として溶存 し、土壌粒子に吸着 されるとともに、被電離
状態 となる分子状の核種が一部、間隙水 と同程度の流速で移動するものと推定 したが これ ら多価 イ
オン状核種の吸着機構にっいても更に研究 を累積する必要がある。144Ce、95Zr、95Nb、1。6Ruなど
の個々の被吸着能に対するH←の影響はその濃度により微妙に変化するが、模擬廃液のpHが低 くな
るほ ど一般的に多価イオン状核種の被吸着能は大 きくな り、2価 イオン状核種 とは逆の傾向を示 し
た。また、2価 イオン状核種 よ りも被吸着能が大 きいため、Ca2→との交換反応に よる明確な脱離の
傾向は認め られず、非可逆的な反応形態を示すが、その一部は僅かに脱離 される。1。6Ruは上述 し
た2価 イオン状核種 と多価イオ ン状核種が混在 した吸着分布および破過曲線を示 し、溶存形態が単
一ではないことが明 らかにされた。95Zr、95Nbもこのような類似 した傾向を示すが、その程度は小
さい。 模擬廃液中共存陰イオンがNO,一であるとき、Cl一が共存す る場合 と異なる挙動 を示す核種は
"omAgおよび1。6Ruであった。 すなわち、硝酸酸性中の これ らの核種は塩酸酸性中における場合 よ
りも脱離 されやすい。 これはCl一との結合が、よ り難溶性化合物を生成することに基づ くもの と推
定 された。
上述 したような知見は現象をあ りのままに観察 した実験結果に より得 られたものであ り、砂層内
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第5章 土 壌 水 中 に お け る拡 散 物 質 の




を及ぼすものについてはそれ らの挙動 を究明 し、予翻することに より防止対策 を講ずる必要がある。
このためには汚染物質の挙動 を予測する数式 モデルを確立する乙ともしくはそれが困難である場合
には多 くの実験的研究莚基づいた総合的な判断によ り安全性 を確認することが重要である。前者の
場合、本研究の対象 とする地下帯水層に限定 しても、地下水流向や流速が地層 のしゅう曲、断層お
よび多層化現象による不均一性な・どによりモデル化は困難であ り、汚染物質の挙動 を広範囲な領域
で予測す ることは容易ではない。さらに、前章で放射性物質の挙動 を実験的に検討 したように、 こ
れ らの核種の吸着機構が単一的なものではない こともモデル化による予痴 を困難にしている。した
が って、土壌 との反応性が小 さくて地下水中における易動性の大きい溶質の挙動にっいては地下水
流動 そのものの把握が重要 とな り、反応性が大 きい溶質にっいてはその流動範囲が比較的狭小であ
ると考 えられることか ら、土壌 との反応がその挙動を予測す るに際 しては支配的な因子になる。こ
のような観点か ら本章では援者 の場合 を対象 とし、5.1。2では従来 、土壌物理学や化学工学分野
において提案 されてい る線形もしくは非線形の吸着モデルを概観 し、5.2においては任意の初期、
境界条件および異方 な地質にっいて も応用することので きる差分解法に より非線形の吸着 モデルを
解析 した。そして種 々の溶質や土壌の反応にっいても応用す ることので きる複数の吸着モデルを組
み合わせた数値解にっいて検討 を加えた。5.3で は比較的半減期が長 く、環境土壌水中に放出さ
れた場合には放射線生物学的見地か らも無視できない9。Srおよび37Csにっいて特に これ らの核種
を対象 とし、実験的および挙動予測に関す る理論的検討 を加 えた。
5.1.2吸 着 モデルに関す る従来の研究 tt
溶蟹性の化学物質が多孔性媒体、 とくに土壌やイ才 ン交撰崩脂の ような媒体に接す る間踪水中を
流勇す る場合、種 々の自然法則(イオン交換や不溶化 反応な ど)に基づいて吸着 もしくは脱難 されて
媒質中を移動す る。通常、 このよ うな挙動を数学的な モデルに より表現する方法は、ある微小な媒
質中での溶質の質量保存の関係か ら得 られ る放物型の2階 偏徴分方程式 と置 ・液両相問における吸
着式 とが用いられる。 この時 、多孔性媒質 の間隙水申を通過す る物質の挙動に影響を及ぼす主な物
























地質の異方性にっいては均一 な媒賞 を重ね合わせる方法 により取扱 うことが可能である。 また・溶
液のpH、沈澱生成反応、粘土鉱物の分解お よび酸化還元電位 なども挙動の影響因子 とな る1)が・
過去に提案 されたモデルでは上述 した1)～7)に 掲げたものでさえすべてを考慮 したものはない・
従来、提案 されている主な吸着 モデル[(5-1)～(5-8)式]2噸8⊃をTable5・-1に掲げる。 こ
れ らは大別 して瞬間的な固 ・液両相間における吸着平衡を仮定 したものと、それを一般化 して非平
衡的に取扱い、ある時点におけ る実際の吸着濃度 と平衡吸着濃度 との差を吸着の駆動力 とした速度

















































Table5-1に掲 げ た吸 着 式(5-1)～(5-8)式 は 、(5-9)式 に 示 す 多 孔 性 媒 質 内 で の 質 量 保




ここでQ、C:固 ・液 相 におけ る拡 散物質 濃度
t、x:拡 散時 間 お よび距離
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P、 γ:多 孔性 媒質 の間隙率 お よび媒 体(土粒子)の真密 度
D、V:分 散 係数 お よび間 隙 内平 均流速
LapidusとAmundson2⊃は一定濃 度流入 箋界条 件 の も とで(5-1)お よび(5-6)式 に対 す る基 礎
式(5-9)の 解 を、(5-10)お よび(5-11)式 として求 め た。
÷ ÷[・・鳴 艦 ・,蠕)
… 苧 瞭(濫 ,+x.鷹)](S-・ ・)
P
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2222。4222●42●62








Hiester7}らは(5-7)式 に示 し た よ うに 、着 目 す るイ オ ン 「ajが 共 存 す る イ オ ン 「b」 と競









ここで、r'は 定数(11k3)であ り、s'、t'は それ ぞれ カラム容量 お よび流入溶 液量 に関 連付
け られ た次 式で表 され る無 次元 パ ラメ ター でー あ る。
sv=k6Qoρ/R,t'=k6Co〔t-LSp/R),rT=1/k3
上式 に おいてk6は 反応 速度定 数 、Q。は飽和吸 着濃度 、Sは 断面 積 、 ρは見掛 け密度 お よびRは 流
量率 を意 味す る。
Houghton3,は(5-2)式で表 され るよ うな2次 式 の反 応 モデル を矩形波状 の境 界条件 で解 析 し、






















以 上 の 吸 着 モ デ ル 以 外 に もTable5-1に 掲 げ た よ うなFreundlich型4}、Kjelland型6⊃な ど 、 多
くの モ デ ル が 提 案 され て い る。 そ して これ らの モデ ル は 境 界 条 件 を一 定 に した 場 合 の 最 も単 純 な 現
象 を解 析 し た も の で あ る。Davidsonlo,ii,およびLai12,らはHenry型の 吸 着 モ デ ル 式 を パ ル ス 状 の
流 入 条 件 を適 用 して 殺 虫 剤 や カチ オ ンの挙 動 を検 討 して い る が 、 テ ーリ ング 現 象 の 予 測 は さ れ て い
な い 。 この 場 合 の解 析 解1。,を(5-16)式 に示 す 。C1
▽;プG〔x・t〕G(x・t"T)](5-・6)









































性が広いと考 え られる、それ らを重ね合わせたモデル14-t8,および非線形吸着式に差分解析を適用
した研究は少ない。
5.2非 線形吸着 モデル とその数値解析
5.2.1緒 言
固 ・液両相間の吸着モデルを考 えるとき、始めに考慮する因子は着目する溶質の濃度である。そ
れが非常に希薄 な溶液、例 えばよく精製 された無担体状の放射性核種を含 む溶液である場合は固相
の飽和吸着量 を考慮す る必要はな く、固相の吸着特性 が履歴現象 を示 さないもの と仮定すれば、溶
質は固 ・液相間におけ る等温吸着法則に従 って土壌に吸着 され る。第2の 因子は溶質の化学的特性
であ り、土壌に対する吸着 の可逆性である。通常、理想的なイオ ン交換樹脂を用いてイオン状の物
質を吸着 させ る場合は可逆的な反応に従 う場合が多いが、土壌のように種々の粘土鉱物および化学
物質 を含み、また団粒などを形成 して複雑な形状を形成 してい る媒体では、一旦吸着 された物質が
容易に脱離 されにくい現象が認め られ、 これは前章でのカラム実験で も示 されている。この現象 の
原因は吸着 の機構がイオン交換である場合はイオン間の濃度差や離液順序に従 う交換能が弱いこと、
また固相表面で難溶性化合物 が生成 されること、さらに粘土鉱物結晶格子中に取 りこまれ ることな
どによって生 じることが考え られる。したが って 、土壌粒子 の形状 や溶質の化学的佳状に従 って単
位時間あた りの吸着量 を表すための速度定数 を吸着 モデルに導入 し、実際に吸着 されている量 と平
衡もしくは飽和吸着量 との差 を駆動力 とする動的な解析によ り微小な間瞭あるいは粒子細孔内への
拡散 をも内部吸着 と考えて近似する手法が、静的なモデル よりも現象の模式化 をより忠実に行 うこ
とが可能であると考え られ る。しかしなが ら、動的なモデルを用いても1っ の速度定数 によ り現象
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を説明で きる場合も少なく、複数の速度定数を用いる方法および非線形の吸着モデルを用いる研究
が指向され る。したがって、以下では前述 したような単純な初期、境界条件のもとでのみ得 られ る
解析解 としてではな く、任意の条件に対 しても適用で きる差分法を用い ることを前提 として論議を
進める。
5.2.22、3の 吸 着 モデル
5.2.2.1二 段階吸 着 モデル(モデルー1)
土壌 水 中を流 動 す る溶 質が イオ ン状 で あって もその水 和半径 が小 さい場合 は粘 土鉱物 の表 面に吸
着 され るだけでな く、結 晶格子 内部へ も拡 散 して吸 着 され る ことが想定 され るtg)。そ こで前者 に
対 して はHiesterらに よ り提案 され た(5-21)式 で表 され るイ オ ン交換吸 着式 、後者 に対 して は
Langmuir型の吸 着式(5-22)を 適用 し、 これ らを重ね合 わせ て(5-20)式 の よ うに用 い るこ と









ここでS。,Ra:着 目す るイオ ン 「a」の土 粒子表 面 お よび 内部 に おけ る吸着 濃度
Q。,Ca:土 粒子 単位重量 あた りのイ オ ン 「a」の全吸着 濃度 お よび液 相濃 度
Sb,Cb:共 存 す るイオ ン 「blの 固 、液相 濃度
S。,R。:土 粒 子表面 お よび 内部 に おけ る飽和吸着 濃度
ks',ki':土 粒 子 の表面 お よび内部吸着 に対 す る速度定 数
Ks',K〆:土 粒子 の表 面 お よび内部吸着 に対 す る平衡 定数
5.2.2.2二 成分吸着 モデル(モデルー2)
溶質濃度が非常に希薄である場合、 バ ッチ実験法によ り得 られ る等温吸着式がHenry型で表 され
ることは数多 く報告 されている。 しかしなが ら、非常に低流速の間隙水内を移動する溶質で もその
挙動をこの吸着 モデル式により予測できないことも報告されている20)。この原因は溶質の一部が
非可逆的に吸着 された り等温吸着式が履歴を有す るため と考 えられている。そこで(5-23)式で
示す ように右辺第1項 の可逆的成分 と第2項 のN次 反応で表 され る非可逆的成分 を重ね合わせた吸




Ljndstromらはバ ッチ内での閉鎖 系で 、溶 質 の平 衡吸着 量 に対 す る吸 着被 覆率q(0<q<1)と と
もに速度定 数が変化 す るモデル22⊃を提案 した。 さ らに この モデルで は吸 着 お よび脱 離過 程で の溶
質 の付 着確率 をそれ ぞれ ω1、ω2とし、それ を吸着 被覆 率 と関連 づけて い る。 この よ うな吸 着 モデ
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こ こで △G,△G・:吸 着 お よび 脱 離 に 要 す る初 期 の 活 性 自由 エ ネル ギ ー
α=エ ネ ル ギ ーひ ず み係 数
ど









5.2.3非 線 形吸 着式 の疑似線 形化 と差 分解法
Lindstromの吸着式(5-24)に おいて 、 液 相 申の総 イ オ ン濃度C。の うち着 目す るイ オ ンの濃
度Ceと 平 衡状態 にあ る固相 濃度Qeを 考 えれば 、bQ/δt=0で あ り、かっq=1で あ る ことか




上 式 を(5-24)式 に 代 入 し、 っ ぎ の 無 次 元 数 を用 い れ ば(5-28)式 が 得 られ る。
w=c/c




… ㌧・脚 響 醐 ,暗
〔5-28)
未知 函数w、qを それ ぞれWR.、、qn.、とし、既知函 数 と考 え るWn、qn近 傍 にお いてTayIorの
方 法で(5-28)式 を展 開すれ ば(5-29)式 か ら疑 似線形化24,され た(5-30)式 が得 られ る。
÷籍畑 常 蟷)丸姻 圃
F
。=F(㌦ ・%)

















他 方 、多孔 性媒質 内に おけ る物質移 動 を表 す(5-9)式 を同 じ無次元 パ ラメ ター をー用 いて書 きか




∂τ 「 ∂・PS、 ・ ∂、 〔5-34〕
eL'(1・Kr%紆)Y・ ・
p・D/・ ・
結局 、(5-30)お よび(5-34)式 を用 い ることに よ り、任意 の初 期 、境 界条件 の も とで流 れ
軸方 向の固 ・液 相濃度Wn.t、qn、1を求 め るわけで あ るが 、任意 濃度h(τ)の 溶液 が任意 の固 ・液





距離z、 時間 τに関す る函 数 の差分 にっ いては次 の よ うなCrank-Nicolsonによ る差 分表示 に類
似 した式 を用 いた。





、、、n≠ヱ ・ 、M、 〔・諮 ・-2・k・w・孕・・輯2・ 駕 ・w鰯)
以上 の差分表示 形式 はqに っいて も同 じで あ る。 そして これ らの差分 表示式 を(5-30)お よび
(5-34)式 に代入 すれ ば(5-35)お よび(5-36)式 を得 る。
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(5-35)式 にお いて 流入端 か ら遠 い境界(m=M)で は濃度 勾配 をゼ ロと考 え る ことか ら次 の境
界条件 が成立 し、(5-37)式 が得 られ る。
境 界条件 ・属 ・鰯




上式 を(5-35)式 に代 入す れ ば(5.-38)式が得 られ る。




の未知函数を含んだ同数の方程式群(5-39)式を得 る。 これ らの式に含 まれる函数の添字の うち
kは時間ステップ、mは 流れ軸方向の無次元化 した距離z(0≦z≦1)をM個の格子に分割 した時の
格子点を意味する。したがって、格子点はm=1か らM+1ま でのM+1個 あり、m=1とM+1
の格子上の未知函数の値は上述 した ように境界条件に よって既知 のもの とな り、結局 、固 ・液両相
の2(M一 ユ)個の未知函数 を(5-36)および(5-39)式の2(M-1>個の方程式を解 くことに
より求 めることとなる。 また、添字nは 吸着式 を疑似線形化 して解を収束 させるための繰 りかえし


























A、・・ 多 ・B、 〔3)・。li・A1・。li・B、 〔3)
A、・w諮 ヱ ・B、 〔m)・。k・A、 ・w詐 ・ ・B,〔m)
A,・・幽 ・B、 〔M.・〉・thi・A、wl}・B、(M.、)
A、・・idヱ ・[B、 〔〃〕 ・A1]・ 。1}・B、 〔M)
上述 した よ うなCrank-Nicolsonの差分表 示 に よる陰解法 で は解 の安 定性 が証明 され てお り25,、
また、特 に必要 とされ る三角 行列式 の解法 ではGaussの消去 法 を適 用 す る ことに よ り容易 に解 を求
め るこ とが可能 で ある。
実 際 の計算 に際 して は距離 お よび時 間の差分幅 は △z=0.01、△ τ=0.02とし、M=100場 合
にっいて行 い、収束 に関す る許容誤 差基準 は次 の とお りとした。
嘲 ・境ヱ1… ∴ 嘱qた 義1r… 一・
本項 で は差 分解析 の手 順 に関 して モデル ー3(Lindstromモデル)を例 として述べ たが 、モデル ー
1お よび2に っいて も全 く同様 に して解 析 を進 め る ことが可 能 で ある。す なわ ち、(5-21)式 、
(5-22)式 お よび(5-23)式 を無 次元化 した(5-40)、(5-41)お よび(5-42)式 を疑
似線形 化 し、(5-30)式 に表 した よ うな係 数an、bn、cnを 求 め る。その結果 をTable5-2に掲
げ る。 この場 合 、(5-41)式 は(5-40)式 の特 殊 な場合 に相 当す るため 、(5-40)式 お よび
(5-42)式 の疑似線 形化 した係数 の みを掲 げ る。 また、(5-42)式 の右 辺第1項 は(5-9)式
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と連立 させ る時 、 この式 の左 辺第1項 に含 まれ るため こ こで は考慮せ ず、非線形 項 で ある(5-42)





















































5.2.4差 分解 析結 果 お よび考察
は じめにHlesterらに よ り提案 され た(5-40)式 の みを、従来 、解析 的に は得 られ ていな い分
散項 をも含ん だ移 流拡散式(5-9)と 連 立 させて差分解 析 を行 い、 パ ラメ ター がー 濃度分 布 に及ぼ す
影 響 を検 討 した26㌔
Fig.5-1には速度定数ks'を 一定 に して、一定濃度Ceの溶液 を間隙水 量 の2倍(2τ)だ け流 入
させ た場 合の流 れ軸方向 にお け る液相濃度 分布 を掲 げ る。 パ ラメ ターーKsは 着 目す るイオ ンの平衡
状態 にお け る液 相 申の濃 度分率 ε2(Ce!c。≦1)と 、固相 におけ る吸 着容量 分率 εt(Se/s。≦1)と に
よ り表 され る濃度 平衡定数[(1一εi)!(1一ε2)]であ り、 これ らはFig.5-2に図示 す るよ うな関係
に あ る。例 えば ε2を一 定 としてKsを 大 き くす れ ば ε1は小 さ くな り、土砂 の イ オ ンに対す る平衡
吸着濃度 が低 くな る ことを意味 してい る。 したが って、Fig.5-1に示 した よ うに、同量 の溶液 を
流入 させて もKsが 大 きくなれ ば間隙水 中に おけ る濃度 フ ロン トの移動 は大 き くな る。 こ こで計算
に用 いた定数 は次の とお りで あ る。
,、 ・0.1(一),C。 ・5.0〔Ueqlen3),S・S・0(圃9〕 ・
P・O.4〔 一),Y・2・6(91an3),L=50(cm)・













































Fig.5-3は吸 着容量 分率 εiを0.9と一
定 に保 ち、速度定数ks'を パ ラメ ター にー
した場合 の間隙水 中濃度 分布で ある。流 入
させ た溶 液量 は0.4、2、4τ で あ りwが
0。5付近 の分布 の移動 度 はks'が 小 さ く
な るほ ど当然 の ことで は あるが濃 度 フ ロン
トは平担化 され る。 また、無次元 化 した速
度定数ksはks'/Vで 変化 す るため フ ロ
ン ト勾配 は流速 に よ って も影 響 され る。す
なわ ち、流 速が大 き くな るほ ど固 ・液両 相
間での吸着現 象が平 衡 に至 る前 に、流 れ方
向 に流亡 す るイオ ン量 が多 くな り、 フ ロン
ト勾配 が平担 にな る。
Fig.5-4は流れ方 向 のあ る地 点(z・O.4)
におけ る吸着変 化率bs!δ τ を流 入溶液
量 に関 して求 めた もの で ある。 ここでKs
は一 定 として い るため 、 δs1δτの ピ クー
値(フ ロ ン ト勾配 の最 も急激 な地 点)は 流
入液量 に関 してほぼ同 一地 点に現 れて い る
が、速 度定数 の大 きい ほ ど むs!δ τ>0
の範囲 で表 され るフ ロ ン ト幅 が小 さ く、急































(5-9)式の分散 項 の影 響 を検 討す るため、D=2.5・10'5、2。5・10騨4および2.5・10'3cm2!secの
場合 にっ いて計算 した結果 をFig.5-5に示 す 。 分散係 数 は間隙 内平 均流 速が非常 に小 さい と きは
分 子拡散係 数 に近 似 され るが 、流 速が大 き くなれ ば メカニ カル な分 散が卓 越 し、D/V値 が多孔 性
媒 体 に特有 な物理 的定数 とな る こ とは第2章 で 述べ た。Fig。5-5ではV=2cm!hrと し、D/V
をそれ ぞれ0。045、0。45および4.5(cm)とした場 合 の軸 方向液 相濃度 分布 で あ るが 、D/Vが1以 下
























液濃度のテ リーング効果 を後フロン トでみるために、以下では 矩形波状濃度の流入境界条件を用 い
る。Flg.5-6には前述 したモデルー1の 場合にっいて、L=50cmの区間における間隙水の4倍
(4τ)の溶液 を流入 させ 、それを共存イオン(Caイオン)のみを含む溶離液6τ によって流動 させた
ときの間隙水中濃度分布 を掲げる。 この図に示 された各曲線の時間間隔 は時間ステ ップの25回 ご
と、すなわち間隙水量が25△ τ(0.5τ)流入するたびごとの分布のみを掲げたもので あ り、 以下










V・150〔 ㎝/hr),D/V・0.074〔 ㎝ 〕

















































































内部吸着現 象が非 可逆 的で あ ると仮定 し、 モデ ルー1に おいてK♂=0と した場 合の 固 ・液両
相 にお け る濃 度分布 をFig。5-7に示す 。 こ こで用 いた定 数 の うち、次 の値 以外 の ものはFig.5-6




Fig.5-7によれば 、 矩形 波の後 フロ ン トが通過 したあ との流 入端近 辺 におけ る液 相濃 度 はすみ
やか にゼ ロにな るが 、 この場 合で も内部吸着 現象 を非可逆 とした ことか ら脱離 に よ り固相 濃度 は低
下 しない。 そ して これは流入端 か ら遠 くな るにっれ て減少 してい る。 この理 由は溶質 が非可 逆的 に
吸着 され る ことか ら、下流 ほ ど矩形 波 として流下 す る溶質 の総量 が少 な くな り、吸着 反応時 間 が短
くな るため と考 え られ る。 したが って、固相 に吸着 され た溶質 の濃度 分布 が包絡 線 を形成 す るため、
このモデル では最 終的 に溶質 が あ る距離 以上 に流動 しな い現 象 を表 現 す るの に適 してい る。
(5-23)式 で示 され るモデノし一一2も 、上述 したモデノL・-1teおいてK`'=Oと した非可逆 的
吸着現 象 を含 む もの であ るが、 この場 合は(5-2ユ)お よび(5-22)式 に示 されて い る よ うな飽
和吸着濃 度が考慮 されて いない。Fig.5-8に示 した結果 は次 の よ うな定数 を用 いて 、モ デル ー2







ることはな く、フロン トが通過 したあとは この値が1以 下でプラト 状ー態が出現す る。 この現象 を
さらに検討するため、4τ までの連続流入条件で固 ・液相濃度分布 をみれば、Fig.5-9のように
なる。これによれば固相濃度は飽和吸着濃度が考慮 されていないため時間の経過 とともに増加す る
が液相濃度は包絡線を形成する。これは 、吸着層への溶質の流入率が一定であるのに対 し、フロン














ためである。そ して 、流れ軸方向の各地点では単位媒質層 あた りの微小時間における溶質流入量が
その層での流出量および吸着量 と平衡状態を保 ち、フロント部以外は液相濃度が流下距離の単調減
少函数 として定常状態 を示 している。このようなモデルでは液相中での溶質濃度が低 く、かっ被吸
着能の大 きい拡散物質 の挙動 を予測す るのに適 していると推定 され る。
っぎに前述 したモデルー2、(5-23)式 の第2項 においてN=1と し、かっ飽和吸着濃度を考






























Fig.5-10をFig.5-8と比較すれば、後者では破過曲線 のプラ ト をー形成 していた部分が、前者
では流入液量の増加 とともに高 くなっていることがわか る。 これは(5-43)式の右辺第2項 か ら
明 らかなように、吸着媒体層において溶質の吸着現象が進行す るにっれて吸着速度が遅 くな り、微
小時間における単位媒質層の間隙水中に残存する溶質量が増加す るためである。したがって、流れ
軸方向のある地点において フmン トが通過 したあとでも液相濃度はC/Ceが1になるまで増加 しっづ
け、破過曲線の形状が2段 階の様相を呈する。
(5--23)式で表 されたモデルー3で は飽和吸着量 を直接的 には考慮 していないようであるが、
速度定数を吸着座の被覆率が飽和に近づくにっれて連続的に小 さくなるとしている。そこで、次の
















(5-28)式 をみれば 、脱 離操 作 に よ り液相 濃度wが ほぼゼ ロに近似 され ろ場 合、脱離 速度 は第
2項の みで表 され 、 この大 きさは吸 着濃 度qに 比 例 す るeし たが って 、テづ ンゲ現 象 を このモデ
ルー3に よ って も表現 す る ことは可能 で あ ろが 、モデル ー1と 異 な る ところ:よこれが2っ の速度 式
を重 ね合 わせ て用 いたの に対 し、 モデル ー-3では1っ の速度式 を用 いて その速 度定数 が連続 的 に変
化す ることで ある。Fig。5-12には このテ ーリング現象 を破過 曲線(Z=0.1、0.20、0.3、0。4」と
して観察 した結 果 を掲 げ る。 また、Fig.5-13には線形 吸着式(5-61と 非線形 吸着式(5-24♪
を用 いた場合 の固 ・液相濃 度変 化率 を比 較 した結 果 を掲 げ る。 この流 れ軸方 向の分 布の溶質 流入 条
件 は4τ を溶離 液6τ で流 動 させ たもので あ る。 この図 に よれ ば 、線形 モデ)1では固 ・液相 の濃度
変化率 は少 しの時 間遅れ は あ るが ほぼ 同 じで ある。 これ に対 し、非線 形 モヂルで は特 に流入 濃度 が
ゼ ロにな り脱離 現象(δq/δ τく0)を 示 す分 布が生 した あ とは 両者 の形状 の差 違 が大 き くな る.
す なわ ち 非線 形 モデ をーでは流入 端近辺 で の脱離 速度 が しだいに小 さ くな り、テーヲング現象 の原 因
とな る計 算結果 が示 され て いる。
以上 、差分 解析 を用 いて求 めた種 々の吸着 モデル か ら得 られ た結果 を破過 曲線 にっ いて模式 的 に
ま とめれ ばFig.5-14のよ うにな る。そ して 、第4章 の カラム実験 結果 か ら破過 曲線 の形 状 が類 似
してい るもの を対応 させ れば以下 の とお りで あ る。
α一1曲 線:吸 着媒体 との親 和性 が弱 い もの 一一一一36C1、HTO
α一2曲 線:α 一1曲 線 において流 下距離が 長 い場 合
わ一1曲 線:一 部 は媒 体 にほぼ非可逆 的 に吸 着 され るが 、他 は ほ とん ど吸着 され ない もの
一一一13tI
b-2曲 線:可 逆 お よび非可 逆 の両形 態 で吸着 され るもの一一 一11。"Ag、106Ru
わ一3曲 線:媒 体 に非可 逆的 に吸 着 され、 その速 度 が大 きい もの 一一 一95Zr、95Nb、32P
C-1曲 線:イ 才 ン交換 も しくは化学反 応 に よ り可逆 的 に吸 着 され るもの一一一 一85Sr、54M・、
10gCd
、60Co、65Zn、35S
C-2曲 線:b-2曲 線 に おい て飽和吸 着濃度 を考慮 す る必要 の あ ろもの 一一 一44Ce
d-1曲 線:粒 子細 孔 内拡 散 を示 す もの一一 一137Cs
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以上に述べた種 々の放射性核種の挙動 パタ ンーか ら、 低 レペル放射性廃棄物の地表面近傍での保
管もしくは埋設処分な どに際して被曝線量評価上問題になると考え られる核種にっいて、以下では
さらに詳 しく研究 を進める。 すなわち、5.3では可逆的な反応に より流動する2価 イオ ン状核種
の うちでも易動性の大 きいSrおよび濃度依存の大 きいCsにっいての挙動を検討する。
5.3Csお よびSrイ オ ンの吸 着 と流 出濃度予測
5。3.1緒 言
放射性核種t37Csおよび9。Srは半減期が比較的長いことか らその環境 中における挙動が保健物理
学分野で重要視 されて きた。したが って、従来 、種 々の粘土鉱物に対す るCsイオンやSrイォンの親
和性27}3。)、共存イオ ンの影響31}33}およびそれ らの土壌 ・植物中における易動性な ど34'"39,に関
す る多 くの研究が報告 されて きた。しかしなが ら、一般の環境土壌 申には種々の粘土鉱物が固有の
比率で含 まれてお り、単一の粘土鉱物に対する吸着特性の結果をそのまま適用することがで きない。
また、粘土鉱物 の種類 に対 してだけではなく、土壌構成粒子の幾何学的構造によっても吸着特性が
変化す る乙とか ら個 々の土壌 に対する研究 の累積 も重要である。Srイ才ンは化学的性状が土壌およ
び環境水中に多 く含 まれているCaイォ ンと類似してい ることか らも研究報告が多い4。-43》。Csイォ
ンにっいてはそれが無担体状 の場合 は土壌 に極めて強 く吸着され、易動性が小 さく、また大気圏核




ンは濃度依存性が最も大 きく、Srイオンは最 も小 さいこ　
とが判明 した。 この理 由はSrのイオ ン半径(1。27A)が
む
Table5-345}に示 す よ うにCsのイ オ ン半 径(1。65A)より
も小 さく、極性化 して い る水分子 との距離 が近 いため に
電場 の強 さが大 きく、水 分子 を強 く配向 させ るた めで あ
る。す なわ ち、水和 イオ ン半径 はSrよりもCsのほ うが小
さ くな る。 この ことか らSrイオ ンは粘土鉱 物結 晶の表面
で その濃 度分圧 に従 って すみや かに吸着 ・脱離現象 が生
じるのに対 し、Csイオ ンは結晶格 子 内部へ 移動す る と考
え られ る。 そ して こ こでは詳細 な吸 着機構 を検討 す るた
め第4章 で用 いた よ うな多核種 を混合 した模擬廃 液 は使
用せ ず、単一核種 の原液 を用 い るこ ととす る。 そ して 、
よ り詳 細 に カラム実験 を行 い、担 体や共存 イオ ンが破過
曲線(と くに立 ち上 が り点)に及 ぼす影響 だけで はな く、
脱離 溶液 を変 え る ことに よ りCsの土粒子 に よるイオ ン交
換吸着 現象 と粒子 内へ の拡散現象 を明 らかにす ると とも
に、 複数 の吸着 機構 を示 す現象 の モデル化 に対 して5.
2で提 案 した重 ね合 わせ モデル を適用 し、 その妥 当性 を
検討 す る。 ちなみ にPurex廃水 申にお け るCsお よびSr
濃 度の分析結果例46}によれ ばそれ ぞれo.8191£(・6。09
μeq!m£)および0.591£(・11.4μeq!m9)が報 告 されてお
り、土壌 中での挙動 に際 して担体 濃度 の影 響 は無 視で き
ない。 また 、再処 理廃液 中の セシ ウムお よびス トロンチ











































は明 らかであるが、安全側の仮定 として半減期の長い これ らの核種の比放射能値47⊃か ら上述 した化
学的濃度を放射能濃度に換算すれば各々79Cl/足および75Ci!£となる。
5.3.2実 験方法
ヵ ラム実験 は第4章 に述べ た方 法 と同 じ(20cm長カ ラム)であ り、充墳 材 に も豊浦 砂 を用 いた。
したが って 、充填 砂量 は100g、砂層 内 の間隙水量 は26。4cm3であ る。1μeq!cm3(20ppmCaイォ
ン濃度)のCaCl2溶液 を約1£ 通水 して砂層 を コ ンデ ィシ ョニ ング した場 合 は、 この操 作 を省略 した
ときよ りもCsイオ ンの立 ち上が り点が速 い こ とが判 明 したので 、条件 を統一 す る目的 お よび通常 の
地 下水 には同程度 のCaイオ ンが含 まれて い るこ とな どを考慮 して 、実験 前 には この条 件 で カ ラムを
コンデ ィシ ョニ ング した。 また担体 にはCsおよびSrとも塩 化物 を用 いた 。
0。5τ(13.2cm3)ごとの フラクシ ョンか ら10cm3の流 出液 を採取 し、 ウェル型NaIシ ンチ レ シー ョ
ンカウ ンタ にー よ りその放射 能濃度 を測定 した 。砂層 分布 は第4章 に述 べ た方法 に よ り各1cm層 の
試料砂 か ら風乾 させ た1gを 採 取 し、2π ガス フ ロ カーウ ンタ にー よ り測 定 した。






































































































1)破 過 曲線 お よび砂層分 布 に及ぼ す流入濃 度 の影 響
Fig.5-15は液相 に おけ る総 イ オ ン量 を1μeq/cm3と一 定 に保 っ ため 、0.95、0。90、0。80および
o.50μeq!cm3に調 整 したcac12溶液 に担体csc1を添加 し、o。05、o。10、o.20およびo。50μeq/cm3
とな るよ うに調 整 した4種 類 の原液 を連続 的に流入 させ た場 合の破過 曲線 で あ る。 ここで も放射 性
トレ サー にー はt37Csを用 い た。 これ に よれ ば 担体 濃度 が低 い場合 ほ ど立 ち上 が り点 が遅 くな り、 ま
た流入 液濃度(C¢)に対す る流 出液濃度(C)の比(以下 、wと 記 す)が1に 漸 近す るの も遅 くな る。 こ
の原因 は高濃 度流 入液 の場合 、固 ・液 両相 間 にお け る平衡状 態 が速 く達成 され るため この吸着帯 の
進 行 も速 くな るもの と考 え られ る。 そ 乙で、次 に0。05、0.10および0。20μeq/cm3CsCI溶液 を それ
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それ10τ流入 させた時点での砂層吸着分布 を求めた。その結果 をFig.5-16に掲げる。 ここで縦軸
に示 されたqは 流入端の砂層濃度に帯する各地点での砂層濃度比である。これに よれば・それ ぞれ
の原液の流入量が10τと一定でも規準化 した吸着濃度分布のフロン トの易動度は高濃度液を用 いた
場合ほ ど速 くなることが明 らかにされた。この ことは液相濃度に比例 してCsが砂層に吸着 されてい
ない ことを意味 してい る。そこで、
Fig.5-15に掲げた破過曲線 を用
いて砂層に吸着 されたCs量を評価
し、 カ ラム法 に よる等温吸 着線 を
求 めた。 その結 果 をFig。5-17に
掲 げ る。
Fjg.5-17にはCsイォ ンと同様
に してSrイオ ンにっ いて も カラム
法 か ら求 めた等温吸 着線 を掲 げ る、
この図 に よればSrイオ ンの場 合 は
カラ ムに流入 させ る液相 の総陽 イ
オ ン濃 度(Cca十Csγ)を1μeq/cm3
と一定 に保 った条 件で はほぼ直線
に近 いHenry型の等温吸 着線 を示
すが、Csイオンの場 合は0.05～
o.5μeq/cm3の濃度域 に おいてFre-
undlich型の等 温吸着線 が得 られ た
以上 の よ うに、等 温吸着線 か ら
求 め られ る液相濃度 に対 す る固相
濃度 の比 が一定 に な らない例 とし
















動に関して一定になるもの との違いは破過曲線で立ち上が り点の遅れとして現れ ることが明 らかに
された。
2)破 過曲線に及ぼす流速の影響
破過曲線の形状、特にフロン トの立ち上が り点には濃度の影響が大 きいことは前述 したが、多孔
性媒体の形状に基づく分散の程度や固 ・液相間の吸着速度 と関連 して、流速がフロン トの勾配に及
ぼす影響 は大 きい と考 えられ る。いま、流速が低い場合、一定の フロン ト流下距離に対してその滞
留時間が長 くな り、フロントは分子拡散現象によ りその勾配が緩 くなる。 これに対 して、流速が大
きい場合も固 ・液相間における吸着の平衡状態が達成 され る前に溶質が移流によって流下方向へ 、
より多 く流出され ることが考 えられ、どち らの場合 もフロント勾配が緩 くなる現象が生 じる。した
が って、フロント勾配 を最大にす る流速域が存在することも予想 されるが、 ここでは地下帯水層で
想定され る流速の うち速い場合(140cm/hr)と通常 の場合(8.3cmlhr)にっいて破過曲線を求め、フ
ロン ト勾配 を比較 した。Fig.5-18にはCaイオン濃度0。9、Csイオン濃度0。1μeq/cm3に調節 した
原液を用いて2っ の流速に対して得た結果を掲げる。 これによれば、8.3cm/hr程度の流速では分
子拡散が卓越す る程の滞留時間で もないため これに よる分散効果は少なく、また 、140cm/hrに比
べれば流速が低いため吸着 の平衡状態が達成 され る範囲も広いため フロント勾配は大 きくなってい
る。したが って、フロントの平均的な流出地点(C/C。が0.5～0.6に相当する流出点)は2っ の破過曲
一156一
線 にお いてほぼ 同 じで あ るが 、流 速が大 きい場 合 はワ ロ ン ト勾 配 が緩 くな り、立 ち上 が り点 も速 く
な るこ とが認 め られ た。 したが って 、 この原因 に よ るフ ロン ト勾配 の変化 として現 れ る立 ち上 が り










。 。 。 。 。 。 。 。 θ..・ ● … ● ・ ● ●









3)Csイ オ ンの脱離 機構
Fig.5-15に示 した4種 類 の濃度 の原 液 を、w(・C!Ce)がほぼ1に な る50τまで流入 させ て吸着
平衡 を達成 させた あ とそれ ぞれ1μeq!cm3のCaイオ ン液 で流 出 させ た結果 をFig.5-19に掲 げ る。
この図 には とくにCaO。9μeq/cm3、CsO.1μeq/cm3の原 液 を用 い た場合 のみ同様 に して吸 着 させ
たヵ ラムを蒸留 水で も流 出 させ た破過 曲線 の結果 を掲 げた が、 これ はCaイ才 ン液 でCsを溶離 させ た
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水 の2倍 程度 の間(<2τ)にc/Ceが急 激に減少 す る。 この流出 され たCs量は蒸 留水 を通水 す るまえ
に カラ ム間 隙水 中に存在 して いた もの で あるが、 これ がす みやか に流 出 され たあ と(>2τ)で もw
が0.1程度 と低 い濃度 で は あるが非 常 に緩 やか な逓減率 で流 出 され続 け るこ とがわか る。 溶離 液 が
蒸留 水で あ る ことお よび物理 的 に砂 粒子 に付着 して い るか も しれ ない微量 のCsはすで に2τ 付 近 ま
でに溶離 されて い る と考 え られ るこ とか ら、2τ 以上 に現れ るCsは土 粒 子の細孔へ 拡散 した ものが
聞 隙水 との濃度勾配 に よ り再 び閲隙 水 中へ拡 散浸 出 し 、それ が蒸 留水 に よ り流出 され る もの と考 え
られ る。一 方 、Caイオ ン液 を用 いて溶離 させ た破過 曲線 に は上 述 した拡散 に よ る流 出 とCaイt,ンと
の交 換脱離 に よ る量 が重複 して現れ るため 、蒸留水 を用 いた場合 よ りもCsイ才 ンの流 出量 は多 い。
したが って 、2っ の溶離液 に よ る破 過曲線 の差 はCaイオ ンに よる交換脱 離量 を意味 す る。 この こ と
か ら、充填砂 の細孔 内へ拡散 して吸着 され る量 は 、一 定濃度 液 を連 続 に流入 させ た破過 曲線 か ら算
出 され る砂 層 に吸着 さ幽 たCsイオ ンの全量 か ら上述 したCaイオ ンに よ り交換脱離 され る量 を差 し引
くこ とに よ り求 め られ る。 バーミキ ー.i一ライ トに対す るCsの吸 着現象 にっ いて も この よ うな2っ の吸
着速度 を有 す る機構 が バ ッチ法 に・よ り検討 されて い る35}。
Fig。5-19によれ ば 、4種 類 のCs濃度 に対 して得 られたCaイオ ン液 に よる脱離 曲線 を比 較 すれ ば
高い濃度 の場 合ほ ど速 く脱離 され てい る ことが わか る。 これは等温吸 着線 では液相 濃度 の高 い範囲
では吸着平衡 時 の固 ・液相濃 度比 が小 さ くな る ことと対応 して お り妥 当な結 果 と考 え られ る。
Fig.5-20には流入 波形 を連続 状 とした もの以外 に、Cs濃度 を一定(0。1μeq/cm31に保 ち、Ca濃
度 を1桁 ほ ど変 えた場合(10および0.9μeq/cm3)の原液 を1μeq/cm3のCaイオ ン液 で溶離 した結 果
を掲 げ る。 この破過 曲線 をみれば媒体 に吸 着 され ないHTO(Fig.2-14)のよ うに ピ クーを中心 とし
燗 称形にはな らず港 しいテーリング現灘 示 しているが これは上述 した土粒子内拡散現象か ら
想定 され ることである。また同 じ濃度で5τ 原液を流入 させても共存するCaイオン濃度が高い とき
ほどCsイ才ンの立ち上が りは速 くなる。これはCsイォンの吸着濃度 がCaイオンと競合す ることを考
えれば妥当な結果である。
以上、主 としてCsイオ ンの飽和砂層内における挙動を実験的に検討 して きたが、以下ではその現


























4)Srお よびCsイ オ ンの吸着挙 動 モデル
第3章 お よび第4章 に述べ た実 験結 果か ら、担体濃 度 の影響 が少 な くて易動 性 の大 きいSrイ才 ン
は、従来 の研 究 か らも類推 して それ ほ ど長期 に お よぷ挙動 を対象 としな い場 合 にっ いて は主 として
Caイオ ン との交 換作用 に基 づ いて土壌 水中 を移 動す ると考 え られ る。 そ こで5.2.3の(5-40)
式 に示 したイ オ ン交 換吸着 速度 式 を用 い て理論 お よび実験 に よ り得 られ た破過 曲線 を比較検 討 す る。
Fig.5-21には4種 の原液 濃度(0.05、0.10、0.20および0。5μeq!cm3)を5τ流入 させ 、液相 中 の
全 カチオ ン濃 度 が それ に等 しい1μeq!cm3のCaCl2溶液 で溶離 させ た結 果 を掲 げ る。






















































Fig.5-21をみれば実験的に得 られた破過曲線 の形状は、 どの濃度の場合もほぼ理論曲線によ り
近似 されているもの と見な される。また、一旦Srイオ ンの原液を流入 させ、それを蒸留水により溶
離 してもCsの場合の ようにテーリング現象は示 されなか ったので、カラム実験の結果か らは この こ
とか らもイオ ン交換反応に従 うと想定 したモデル を挙動予測に用いることが可能 と考 えられる。さ
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Tabユe5-4ParametersusedintheestimationbytheModel-1.





























らにFlg.5-21から、破過 曲線 の各 濃度 に対す る立 ち上 が り点 を大差 の ない もの として一定 の分 配
係数値 で近 似す れば、線形 のHenry型吸着式 の適用 も可能 で ある。
Csイオ ンのモデル化 に際 して は 、Fig.5-19に示 した破 過曲線 か ら2っ の吸 着機構(1っ は土粒 子
表面 でのCaイ オ ンとの交 換吸着 、他 は土粒 子 内部へ の拡散 速度 に律則 され ると考 え られ る吸 着)を
明 らか に したた め、5.2。2。1に 提案 した二段 階吸着 モデルに従 って実験結 果 を理 論 曲線 と比較
検討 した。F19.5-22には(5-40)お よび(5-41)式 にお いて 、Table5-4に掲 げた パ ラメー
タ をー用 いた差分解 お よびSrと同 じ4種 の濃度 原液10τを流入 させ た後 、1μeq/cm3CaC12溶液 で流
出 させ た場 合 の破過 曲線 の結果 を掲 げ る。 この とき、各原液濃 度 に対 す る固相 の吸 着平衡 濃度 は5
。3。31)に 述べ た カラム法 か ら求 め た等 温吸着線 に よ り得 た値 、す な わち0.24、0.38、0.58
お よび1.0μeq/gを使用 した 。 そして 内部 吸着量(R。)は同 じ く5.3.33)に 述 べ た方 法 に
よ り得 た値0.15μeq/gを用 いた。な お、Table5-4に掲 げた もの以外 の定数 はSrの計 算 に用 い た
もの と同 じで あ る。Fig.5-22の結 果 をみれば テーリング現 象 が二段階吸 着 モデル を用 い る ことに
よ り表現 され、破過曲線 の全般 的な形状 と理論 曲線 との適 合性 がほぼ良 好 であ る とい え る。 テーリ
ング現 象 は液相 濃度 の低 い ときほ ど顕著 で あるが、 これ は全吸着濃 度 に対す る粒子 内部収 着量 の比
率 が増加 す るた め と考 え られ る。 そ して高濃度 で は この比率 は小 さいが 、 この現象 はSrイオ ンに比
べ れば無視 で きない。
Fig。5-23にはFlg.5-22に掲 げた結 果 の うち、テーリング現象 の最 も著 しい場 合(Csイオ ン濃度
:0。05μeq/cm3)にっいて 、従 来 の吸着 モデル に よ る理 論曲線 を ここで用 い た二段 階 モデ ル も含 め
て比較 した結果 を掲 げ た。 この場合 、すべ ての モデルに おいて0。05μeq/cm3の液 相濃 度 に対 して 固
相 濃度 を0。24μeq/gとな るよ うに等 温吸着線 の パ ラメ ター をー選択 した。 これ に よれば 、従 来提 案
され た どの モデル もフ ロン トの平均 的 な位置 は20τ 程度 で一致 して い るが 、破過 曲線 の ピ クー高 さ
お よびテーリング現象 の表現 に おいて実験結 果 との適 合性 が良好 で はない.こ の理 由 は、 フ ロ ン ト
の平均 的な位置 は平衡吸着 濃度 と液相濃 度の比 のみ で決 定 され る とともに、 ピ クー高 さお よびフ ロ
ン ト勾配 は速度定数 のみで規定 され るにす ぎないた めであ る。 したが って、速度 定数 を小 さ くして
ピ クー高 さを低 くすれ ば フロ ン ト勾配 は緩 くな り、破過 曲線 の立 ち上 が り点 が速 くな る。 これ らの
ことか らFig,5-23にみ られ るよ うに破 過曲線 の立 ち上 が りを遅 くして ピーク高 さを低 く抑 え、 さ
らにテーリング現 象 を表現 す るため には、 実験 的 に明 らかに され た2っ の機構 に基 づ いて提案 した






















































































































































断 して比較的狭小な範囲に限定 される場合を想定 し、地下水汚染を予測するための吸着 モデル とそ
の解析に関す る研究 を行 った。
5.1では、 従来提案 されている吸着 モデルを概観 し、単純な初期、境界条件の下 で物質収支式
と連立 させて得 られている解析解 をまとめて掲げた。5.2で は土壌粘土鉱物の特性か ら粒子表面
におけ るイオン交換吸着および土粒子内吸着の異なる吸着機構が存在する場合 を想定 した二段階吸
着モデル、溶存成分が単一ではない場合に想定 され る二成分吸着モデルを提案 した。また、Lind-
stromがバッチ内の固 ・液相反応に対 して提案 した、吸着速度定数が吸着濃度の函数 となる吸着式
を流れ系に適用した。 すなわち、これ らの非線形吸着式をLeeが提案した疑似線形化を用いること
によ り差分解析を行 った。そして、吸着式申に含 まれる種 々のパラメ ター がー、溶質の挙動に及ぼす
影響を上述 した手法 を適用 して検討 し、種々の挙動パタ ンーを明 らかに した。 この場合、5.]に掲
げた単純な初期、境界条件下での解析 とい う制約はな く、任意の条件でも解析できる利点を有 して
いる。
5.3では半減期が長 く、保健物理学的に重要な核種である9。Srおよび137Csを対象 とし、その土
壌水中における挙動を前述 した吸着 モデル と比較 した。 ここでは無担体状 としてよ りも放射性廃液
の性状か ら塩分濃度が高い ことを想定 し、塩化物の担体を添加 した模擬廃液を用いた。Csイオンの
場合、液相濃度の違いにより挙動、 とくに破過曲線では立 ち上が り点に関して大 きな影響が現れ る
ことが判明した。また、一旦Csイオンを吸着 させ たカラムを2種 の溶離液(Caイオン液および蒸留
水)によ り脱離 させ る方法を用いて細砂に対す るCsイオンの吸着機構が イオン交換 と拡散律則の粒
子内吸着の二段階か ら成 ることを明 らかにした。そしてカラム法により求めた平衡吸着濃度や内部
吸着量などの実験条件 と速度定数を用いた二段階吸着モデルにより砂層内におけ るCsイオンの挙動
を説明することが妥当であることを示 した。 とくにテーリング現象にっいては液相のCsイオン濃度
が0。05μeq/cm3以上の領域では 従来提案 されているどの単一 モデルによってもその挙動 を表現で
きないことも明 らかにされた。Srイオ ンはCaイオンに よっては容易 に脱離 されるが、Csイ オン
とは異な って脱離液に蒸留水 を用いた場合、一旦吸着 されたイ才ンが脱離 されない ことか ら短時間
の反応ではほぼイオン交換機構のみによることが確認 された。 そして厳密には液相濃度が0.05
μeq/cm3以上の領域ではHiesterらによるモデルが実験結果 と良 く適合す ること、またHenry型の吸
着式により近似することも可能であることを確認 した。
実地層においては5.1に 述べたような単純な条件下で求 められ る解析解をそのまま用い ること
はで きない。例 えば放射性廃液が漏洩して地下帯水層 を汚染 した場合、汚染の分布が存在す るため、
少なくとも他の物理、化学的パラメ ター がー一定であるとしても汚染発覚以後の一般的な時間、空間
的分布の解析解 を得 ることは困難である。また汚染地点での境界条件が時間的に変化す る場合にっ
いても同様である。これに対 して、現地の水理 、地質特性および汚染の分布がモニタ リングに より
明 らかにされた場合は、5。2に述べた方法によ り汚染の進行を推定することは可能である。 本章
では吸着モデルの検討に重点を置 き、固有な実地層にっいての適用に関 しては試行 していないが、
原子力施設や大規模なRI取 扱い施設などでは、 予め敷地の水理、地質デ ターを累積 してお くとと
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第6章 野 外 帯 水 層 内 に お け る地 下 水 流 動 と
放 射 性 物 質 に よ る地 下 水 汚 染 評 価 に
関 す る研 究
6.1概 説
放射性廃棄物の地層処分 もしくは不測の事態によ り放射性物質が環境中に漏洩 し、土壌汚染 に基
づく人体への被曝線量を評価す るに際 しては、地下水の流動に関する実態を把握することが必要 と
なる。地下水の流動が地表水や降雨 と関連 した自然 の水循環の一部 として解析 されるべであること
は明 らかであるが、水利用による人為的な循環の乱れに加 えて、流域における鉛直浸透、伏流水な
どの定量が困難であることか ら、 水流動全体のシ ミュレ シーョンの精度は必 らずしも高 くはない。
従来、地下水流動の研究には水理 ・地質学的な方法(揚水試験、電気探査など)と水収支を目的 とし
た水文学的な方法により行われている。1960年代か らは地下水中の自然放射性核種(14Cや3H)お
よび第2章 に述べたような人工放射性 トレ サー をー用いて地下水の流れを直接測定する手法により幾
っかの新 しい知見が得 られた。したが って、地下水位観測や揚水試験に加えてアクテ ィバブル トレ
。サ なー どによる放射能測定技術 を利用 した研究 も有意義であると考 えられ る。
以上のような観点か ら本章では始めに地下水 とその流動 に関する調査 ・研究を行い、その対象 と
する地域での放射性物質による地下水汚染を想定 し、安全性の評価を行 う。 すなわち、6.2では
地下水中に溶存す る自然放射性核種で ある222Rnを指標 として、その濃度および地下水位の変動 さ
らに地層の勾配などか ら地下水流動を検討 し、6。3で はアクテ ィパブル法 を含 む トレ サー 試ー験に
より直接地下水の流れを追跡 した。第4章 では土壌中での放射性核種の挙動 を実験的に検討 してあ
るが ままの状態 を把握するとともに、第5章 では吸着 モデルに関する理論的な検討を加 えた。 これ
は比較的狭い範囲での汚染の状況を精密に予測す る際に適用 され得 るが、より広範囲の地下水汚染
を迅速に把握するためには、用いるパラメ ター のー精度 も考慮すれば安全側の仮定に基づいたパ ラメ
ター をー選定す ることによ り、簡便なモデルを使用で きる可能性もある。 そこで6.4ではこのよ う




天然には第1章 に概観 したように 宇宙線 との核反応によ り生成 され る3Hや14Cおよび地球の生
成過程で生じた長半減期の4。Kさらにウランや トリウム系列核種などが存在す る。 この うち宇宙線
強度が大きく変化 していないことか ら、 これによ り生成 されて地球環境に存在する核種の半減期か
ら水循環の経時性 を明 らかにす ることが可能 となる。 そして3Hは深層地下水の解明1)に用 い られ、
14Cが地球化学的研究の有効な手段 として用い られてい ることは周知のとお りである
。 しか しなが
ら、3Hは 原子力平和利用お よび1950年代か ら開始 された水爆実験によ り環境中の濃度 が高 め られ、
datingが不可能な状態 とな っている。 他方、3Hと同様に土壌 との反応が極めて弱い不活性 の放射
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性核 種 が ウラ ンや トリウ ム系列 には幾 っ か存在 す る。 そ して、適 当な半減期 を有 す る これ らの核種
も3Hと 同 じよ うに環境 中での理想 的 な トレ サーーと考 え られ てい る2)3,。とくに226Raか らα崩壊
に よ り生成 す る222Rnにっいて は古 くか ら石 油探査 、地質学 的調査4v6,などの一環 として研 究 が進
め られ 、最近 では地震 予知 に関連 して その測定 が行 われて い る7～9,。222Rnや22。Rnの親元素 であ
る ラジウム、 トリウムお よびウ ラ ンな どの起源 は マ ン トル か ら噴 出岩 と して地 表 に現 れ た もの が風
化 され 、土壌 の生成 お よび地層 の輪廻 と ともに分 布 してい る もの であ る。 したが って 、河川 に流 出
され た ものが海洋 に流入 し、海 底 に も堆積 す る。 ウ ランは陸水 中で はU20(CO3)-2およびUO2
(CO3)-4などの陰 イ 才 ン として存在す るため、 ほぼ100Xが海 洋へ流 出す る10}とされて い る。
3Hよ りも半減期 の短 い222Rnを地下 水流動 の研究 に利用 す る ことは1964年にHoltzmanii)および
Kraner12⊃に よ り指摘 されて い るが 、 簡便で検 出限界 の低 い放射 能測定 法が開発 され てい なか った
ことか ら関連 した研究 は少 なか った。 そ こで6.2で は野 口 らに よ り開発 され た222Rn測定法 を用
い、 とくに浅 層地 下水 を対象 として接触 す る地 質に関連 す る と考 え られ ろ水 中濃 度測定 お よび その




















大阪府泉南地域は西南 日本を島弧に平行 して分離す る中央構造線の北側すなわち内借に位置する。
内帯の地質構造の特徴は花崩岩 の多い ことである。外帯ではこの岩石がほ とんどみられていない。
内帯でも大阪府、奈良県および
三重県におよぶ花 商岩地帯は領
家 地 帯1・ ・と呼 ば れ て お り、古=Rece。,Atluv、 。1。ep。,、t、 遍 ノ ー
生 層 に 花 潟 岩 マ グ マ が 浸 入 し た[コL㎝T・ ・r・ceD・p。sjtsRK叩!£















ことが貝 、有孔虫および珪藻類な どの化石か ら明 らかにされている16,。大阪層群は10枚の海成粘
土および17枚の凝灰岩(火山岩)層か ら構成 され、この層は領家花滴岩類、泉南酸性火成岩類 および
和泉層群 を不整合に被 っている。
6.2.2.2原 子炉建 家予定 地周辺 の概況
Fig.6-1に示 され た大阪層群 に位 置す る京都 大学原 子炉 実験所(以 下 、KURと 記す)では原子
炉 を増 設す る目的で敷地 南西端 のFig.6-2に掲 げた地 域 に ボーリングを主 体 としt:地盤 調査17)を
実施 した。 その地 点 を図上 にNo。1～10として示 す 。No.1～7は当初No。3を炉心 に予定 して試掘 した
もので あ り、その後No。5に変更 したため追加試掘 したものがNo.8～10であ る。 この地域 で は これ ら





































tlSo.1地点:農 業 用水 路 を裾 野 とす る平地 か ら約10m程の丘陵地 の 申腹 に位置 して い る。東 に傾
斜 した舞面 で、地表面 に は雨水 の流路 が小 さい凹状 とな って い る。海抜 は約67。2m。
bO.2地点:東 側 には農業 用水路 に向 う急鍋面 、西側 には1000m2程の渇れ た池 があ り、 その鞍
点近 くに掘 削 され てい る。海抜 は67。2m。
1,S`).3地点:No。1、2が位 置す る丘陵地 の裾野 に あ り、 この約0.5mには2っ の灌灘用 水池 を結 ぷ
農業用 水路(約0.5・。05m断面 》が敷 設 され てい る。海抜 は約63.Om。
bO.4地点:上 述 した用水路 か ら西側 に約10m離れ た平担地 に位置 して い る。海抜 は約62。8m。






































































No.6地点:10地 点 の うち最 も低 い海抜地 点(約55。1m)にあ り、No.5が位 置す る段丘 の南東裾 野
の平低地 に あ る。
No。7地点:No.3地点か ら北へ90mの位 置に あ り、東へ 傾斜 す る段丘 の 申腹 に掘 削 され て い る。
海抜 は約59.3m。
No.8地点:No。9、10と共 にNo.5の段丘 裾野 に あ る。海 抜 は約58.Om。
No.9地点:No.5段丘裾 野の東側 に あ り、海抜 は57.Om。
No.10地点:No.5段丘裾 野 の北 側 にあ り、海抜 は56。5m。
以上には地表面の地形 を略述 したが、 ボーリング試験による地質調査か ら想定 した地層の南北お
よび東西方向の断面図をFlg.6-3に掲げる。 これによれば、30～40mの地層において、数mご と
粘土層(OCI～Oc5)と砂層(OSI～Os4)が互層 を成 してお り、その地層の傾斜は北へ7。 および西
へ3。 程度であることが明 らかになった。この場合、地表近 くの地下水は通常、自由水面を有す る
が、粘土層に挟 まれている砂層の地下水でも、それが被圧 されていないことが判 っている。次項で
は・このような地形および地層におけるボーリング孔内地下水位にっいて 測定、検討 した結果 を述べ
る。
6.2.3原 子炉 予定地周 辺 の地 下水位変 動
6.2.3.1地 下水位測 定装置 お よび方 法
地 盤面か ら地下水面 まで の距離(以下 、地 下水位 と記 す)を測定 す るのに種 々の方 法 があ るが 、 こ
こでは長 さ20mの電極(真鋳製)付 きコードお よびテス タ をー使用 した 。測定 頻度 は3～7日 に1回 、
1976年4月か ら1977年3月まで1年 間、第1期 の ボーリング掘 削工事(1976年2月に終 了)のNo.1～7
地 点に っいて測定 した。
6.2.3.2地 下 水位測 定結果 お よび考察
Fig.6-4には上述 した期 間 の地下 水位 と共 に 日降 雨量 を対 応 させ た結果 を掲 げ る。 この図に お
いて地 下水位 はNo.3地点地 盤高 の地 下20mを仮想基 準面 として統 一 した高 さで示 され て い る。 また 、
図 の左 端 には各 地点 の相対 的地盤高 をも記載 して地 下水位 の変動 を明 らかに した。以 下 には各地 点
の水位 変動 の特徴 を述べ る。
No。1地点:地 下水位 は6.5～10mであ り、 その年 間変動 幅 は約3。5m程度 で ある。仮想基 準面 か
ら地下 水面 までの距離(以下 、地下 水頭 と記す)は 雨期(4～6月)に 高 くな り、3ケ 月ほ ど
で約3m増 加 して い る。 夏期(7～8月)に は蒸発 量が 多い ために約1m低 下 してい るが 、
9月上 旬 には台風 に よる集 申豪 雨(155mm!日)を含 む約300mmの月降 雨量 のた め水 頭 が約1m
強 、高 くな ってい る。10月に降雨は ほ とん ど無 く、再 び1mほ ど低下 してい るが 、1977年
2月 まで 乾燥 期で あ る ことと相 ま って 、全般 的 に この傾 向が続 いて い る。そ して3月 の降
雨 に よ り再度 回復 して い る。
No.2地点:全 測定 地点 の うち、水 位変動 が最 も顕 著 に現 れ た所 で あ る。年 間 の地 下水 位 は3。5～
13。5mであ り、 その変 動幅 は10mと 大 きい。 また、No.1のよ うに季節 的 な変 動 を示 さな い。
そ して この変 動が も っ と短期 の降雨現 象 と鋭 く対応 してい る こ とが判 る。 この地 点 の ボーリ
グ孔 に はNo。6およびNo。7地点 と同様 に20mの塩化 ビニ ルー管が 挿入 して あ り、 この5m以 深
には11.2%でス トレ ナー がー施 されてい る。 この地 点 の水位変 動 の特 異性 は地形 お よび地 質
の特殊 性 に基 づ くもの と考 え られ る。す なわ ち、 この地 点 は6。2。2.2で 述べ た よ うに鞍
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点に位置 しているので地表近 くの孔側壁か ら雨水が流入することは考え られないが、 その
西側山腹にある約1000m2の凹地(渇池)が集水す る降雨は表面水 として流出す ることはな く、
蒸発量 を除いてすべて地中に浸透する。
No・3地点:地 下水位が1.5～2mと最も浅 く、その変動幅がNO.5地点 と同様に少ないところであ
る・No・2、6および7以 外には深 さ1。5～2mの塩化 ビニ ルー製管が地表近傍での管の閉塞 を
防止す るために挿入 されている。しか しなが ら用水路か らの浸透水のためか 水位観測後数
ケ月後に管が閉塞 し、夏期における水位低下時の観測が不可能 となった。
hb・4地点 言地下水位は3～4mで ある。水位の季節的変動 および降雨により影響の少ない こと
が認め られ る。
No。5地点:地 下水位は7～7。5mで あ り、年間の変動は約0。5mと少ない。地下水位はトb.1と
同程度であるが この変動幅は小 さい。 この原因はFig.6-3から明 らかなようにNo.5の上部
には粘性土 が堆積 しているため気象因子の影響が少ないものと考えられる。
bO.6地点:地 下水位は6～8mで あ り。乾期にな り水位が深 くなると水面は粘土層 から粗砂を
を含む砂層 に接する。水位変動のパタ ンーはt,1`,.1およびe,So.4に類似している。
hSt)。7地点: 下水位は4～5mで ある。その水位降下は4月 下旬か ら5月中旬にかけて生 じて



































で粘土層を不透水層 と考え、同一砂層 ごとの水面 を結べぱ この勾配が粘土層を不透水層 とす る同一
方向であることが判 る。例えば東西方向ではOsl層でNo.3→No.1、Os2層ではNo.9→No.5方向 とな
り、南北方向ではOSt層でNo。3→No。4→N.7方向のように地層 と水面勾配が一致 してい る。 したが
って、これ ら帯水層砂層の地下水は大 きく混合 されることな く動水勾配に従 って北北西方向に流動
しているものと考 えられる。 これ らの ことか ら当該地域の雨水は地形に沿 って北東方向に表面水 と
して流出するもの、蒸発するものおよび浸透 して地下水 とな り流動す るものに分類 され る。そして
年間の水位を1976年と1977年の3月 にっいて比べてみ るとFig.6-4では特異地点No。2を除 き大差
はなく、水文学的ににみて降雨、蒸発および浸透などの現象 は全体 として量的な調和が とれている
ことが判明 した。 したがって、この地域の北北東約500mの地点において約1000m3!日の深層地下
水を揚水しているが、その影響は浅層地下水 に対 して無視できることも明 らかに された。
6.2.4地 下水中222Rn濃度 とその変動
6.2.4.1222Rn濃 度測定用試料水
試料水の放射能測定は主 として前述 した地盤調査用ボ リーング孔No.1～7の地下水にっいて1976年
10月～ユ977年3月の6ケ 月間にほぼ7日 間隔で行 ったが、 これ以外 にも追加試掘されたNo。8～10
の孔内地下水、浅層地下水(No.N)地点、深層地下水(上 水用 として地下100m以深か ら揚水 されて
いるもので地上近 くp・ら採取 したもの)およびその実験室での配水、 さらにFig。6-1に示 した所外




が考 えられる。特に、ボーリング孔内の地下水 を採取する場合、孔の内径が10cmで あることか ら
既製の採水器(蓋付 き)では250cm3容器が使用可能な最大のものである。 したが って、測定精度 を
向上 させ るために内径5cmのアク リル製管により1£容量の採水器を作成 して使用 した。採水時 に
は気泡が1£ 用ポ リェチレン製容器に混 ざ り込 まないように静かに取扱 い満水状態 とした後 、密封
状 として外気 との接触 を防止 した。水質の濁 りは後述する トルェンによる222Rnの抽出を行 う場合、
誤差の原因 となる。そこで試料水のろ過 もしくは沈澱な どに より水質 を浄化す る必要がある。そこ
で浄化方法を検討 した結果、 ミリポアフィルタ にーよるろ過では短時間(1日以内)にこの操作が終
了せず、試料水が外気 と接触することによる誤差がおお きいこと、砂 ろ過では通水中に濃度変化が
生 じることなどの理由で不適であることが判明した。そして密封状で満水の容器 を静置 させ、不純
物 を沈澱 させ る方法が最も単純で誤差の少ない前処理法であることが明 らかにされたので、採水後
2～4日間静置してか ら溶媒抽出を行 った。
6。2。4.3水 中222Rn濃度 の測 定法
1)ト ル ェ ンに よる222Rnの抽 出法 お よび装置
一 般 に不活 性 ガスは水 よ りも無極性 の有機 溶媒 に分 配 されや す い
。 この性質 を利 用 して トルェ ン
抽 出に よる222Rnの測定法 が開発 され て い る。本研究 で もそれ と類 似 した方法 に よ り222Rnを抽 出1
した。 この実験 装置 をFig.6-5に掲 げ た。以 下 に は こ こで行 った実験 手順 を示 す 。
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(i)PPO49、POPOPO.19を トル ェ ン12中 に溶解 させ た シ ンチ レ ターー30cm3を12
用 分液 ロートに注 ぐ。
(li)静置 して おい た試料 水 の上澄液12を サ イフ ォ ン方 式に よ り分液=一 トの下部 か ら静 かに
移 送 す る。 この とき222Rnの希散 は トルェ ンに よ り防 止 され る。
価)密 封 した ロート内で 試料水 お よび シ ンチ レ ター をー約5分 間混合 し、 その こ約30分間静 置 し
て水 と トル ェ ン との分離 を促 す。
(iv)分液 ロート内下部 に分 離 され た試料 水 を排 除 した後 、 シンチ レ ター をー静 かに ろ紙 付 きn一 ト
上 に移 す。
(v)ろ 紙上 に分離 した清 澄 な シ ンチ レ ター をー20cra3採取 し、液 体 シンチ レ シー ョンカウ ンタ にー




核 とした泡が多 くな り、翻定 に








なシンチレ ター がー採取で きる。
泡が多 く、20em3のトルェンを
採取できない場合は10cm3
を採取 してその計数率 を補正 し
たが、約5分 間ほ どろ紙上の泡
を機械的に携搾 して採取 したシ
ンチ レ ター 濃ー度 は、癬 しない
場合に比べて約40%であ り、揮









前述 した手順 に よ り採取 した トル ェ ン中の222Rn濃度 は次式18)によ り求 め られ る。
lVVD




こ こでc。:採 水 した 試 料 水 申 の222Rn濃度(10"t。Ci/2)
Ct:シ ン チ レ ター ー中 の222Rn濃度(10"i。Ci!2)
Dt:空 気 に対 す る トル ェ ンへ の222Rnの分 配 係 数(一)
Dv:空 気 に 対 す る水 へ の222Rnの分 配 係 数(一)
Va:分 液 ロート内 空 気 体 積(cm3)
Vt:分 液 ロート内 トル ェ ン容 積(cm3)
Vw:分 液 ロ ート内 試 料 水 容 積(cm3)
本 実 験 系 で はVa:215cm3、Vw:1000cm3、Vt:30cm3で あ る。 またCtは 次 式 で 求 め ら
れ る 。
%・釜 響 鑑(6-2)
こ こでVVt=測 定 用 バィ アル 内の シ ンチ レ ター 容ー 積(£)
λr:222Rnの 崩壊定数(1!hr)
t=採 水か ら測 定 までの経過時 間(hr)
NG:絶 対測 定法 に よ り得 られ た計数率(cpm)
NGは222Rn以後4代 目 まで の娘 核種 の半減 期が短 い ことか ら 平 衡後 の222Rnの1崩壊 あた りに
っ き放 出 され る3本 のa線(222Rn、218Poおよび214Po)と2本の β線(214Pbおよび2t4Bi)をほ
ぼ100%の効率 で測定 で きる液体 シ ンチ レ シー ョンカウ ンタ にー よ り絶対測 定法13,に従 って求 め るこ
とがで きる。 これ は積分計数法 と称 されて い る。 この方 法 に よ り測定 した50分間 の 自然計 数率 は55
cpmであ り、検 出限 界 を3aと すれ ば本実 験系 での水 中222Rn濃度 の検 出下 限は1.2'pCi!£とな る。
6.2.5測 定結 果 お よび考察
6.2.5.1試 料水 中におけ る放射 性核種 の同定 お よび測定誤差 の検討
地下 水 申には ウラ ン系列 の222Rn以外 に トリウ ム系列 の22。Rnが溶存 して い る ことも考 え られ 、
前述 した溶媒抽 出後 の トルェ ン中に は222Rn以外 の不活性 な放射性 核種 の混入 が想定 され る。試料
水 中に222Rnのみが存在 す るときは約4時 間 で前 述 した娘核種 との平 衡状態 が達成 され る。 そ こで 、





















































Fig.6-6によれ ば どの場 合 も数時 間後 に平衡状態 が達成 され 、 その こは222Rnの半 減期 に近 い3.
5～3.8日で減衰 してい る結 果が得 られ 、 トル ェ ン申に抽 出 され る放射 性核種 が222Rnである ことが
確 認 され た 。
TabIe6-1にはNo.1、2、4、6および7の5試 料 を採 水 し、2日 間静置 した後 抽 出 し、採水 か ら
測定 まで を222Rnとして減衰 補正 した地 下水濃度 を示 す.こ れ に よれば抽 出 か らの経過時 間 が長 い
ほ ど若干 濃度 が低 く算 定 されて い る。 これ は測 定用 パ ィアルか ら222Rnが揮散 す るため と考 え られ
る。抽 出後8日 に測定 した濃度 は1日 後 の試料 の ほぼ90%で あ り、1日 と4日 後 の試料 にっ いて は








0 2 耳 6 8 2q. 48
Conceロtra-
tion(pci/1) 233 311 307 307 311 303 278
Relativestd.dev.,0.098
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Table6-2には試料 水 の採 水 か ら抽 出 まで の静置期 間 をパ ラメ ターーとしてNo.7地点 の濃度 を測 定
した結 果 を掲 げ る。 これに よれ ば静 置時 間が長 い試料 の濃度 が222Rnの揮散 に よ り低 くな る傾 向 は
認 め られ ていな いnそ して同一試料 水 の測定値 の標準偏 差 は9。8%であ った。 以 上 の こ とか ら液 体
シ ンチ レーシ ョン カウンタ のー計 数誤差 、採 水操作 お よび抽 出操 作 な どを含 めて も222Rn濃度 は20%
程度 の誤差 内で測定 され てい るもの と考 え られ る。
6.2。5.2環 境試料水中の222Rn濃度
1)沖 、洪積層に位置する社寺井戸水中222Rn濃度
KURか ら数Km離 れた沖、洪積層に位置するFig.6-1に示 した6地 点の社寺(①円覚寺、②成
合寺 、③正楽寺、④浄雲寺、⑤芳元寺、⑥南近義神社)におけ る井戸水 を採取 して測定 した結果19,
をTable6-3に掲げる。 これによれば、地下水位が1.5～3mであ り、水中か ら空気中へ揮散して
いることを考慮すれば 数100pCi/£の濃度は以下に述べ る地表水に比べれば高 いが、地質 との関連
性は認められない。井戸水が直接には土壌 と接触 していないことか ら揚水条件な どにより濃度 が変











































雨水はKURに ある温室のガラス屋根に集水管を設けて採水 した。Table6-4に示す結果に よれ
ば、222Rn濃度は高々数pCiμ～10pCi/Q程度であ り前述 した井戸水に比べれば1桁 以上低い。
1977年2月20日、積雪を採取 して測定 したが自然計数率 との有意差はなか った。これは雪への
塵挨 の取込みが少ないこと、積雪および融解中の揮散などによるものと考え られ る。
KUR敷 地南端(弘法池)および西端(坊主池)の貯水池には養殖魚用に鶏ふん を投餌 していること









3)深 層 地下 水 お よび水 道水 中に おけ る222Rn
KUR敷 地北東 端 に位置 す る今 池 の近 傍 に掘 削 され た実験所 用水 お よび家庭 用水 の ための2本 の
揚水 井{No.D-1:産業廃棄 物置 場横 、No。D-2:浄水場 内)には それ ぞれ次 の深 さにス トレ ナー がー 設
け られ てい る。
No.D-195～104、113～119、149～155、167～176、230～236(m)
No。D-2103～112、151～160、172～184、199～200(m)
これ らの井戸 は1週 間 ごとに交互 に昼間 のみ揚水 されて い る。 この地下水採 取条件 はNo.D-1の場 合 、
揚水 して いない週 の金曜 日のポ ンプ作動 開始後10分 間 に5分 間隔 で3試 料 を採水 した。No.D-2に
つ いては揚水 す る週 の火 曜 日に ポ ンプ作動 後3時 間経過 してか ら連続 に3試 料 、っ いで同 じ週 の金
曜 日揚 水開始 の10分 後 に5分 間隔 で3試 料 を採取 した 。 これ らの結 果 をTable6。5に掲 げ る。 こ
れに よれ ば どの試料 につ いて も一 連の測定 値 の濃度 変動 は小 さい。 そ してNo・1)-1、D-2ともに揚 水
を長 く休止 して水 位 が回復 され 、ス トレ ナー のー 上部 か ら取水 され てい る地下 水の222Rn濃度 は310～
410PCi/・Qであ り、 これは6.2.5.2、1)に 述べ た井 戸水 の うち 最 も高 い渡度(334pCi/£)と同
程度 で あ る。 また 、No.D-2のよ うに長 く揚水 した場 合の地下 水濃度 は約400pCi1£と高 い。 この よ
うな深層 地下水 を連続 的 に測定 し、その影響圏 にお け る濃度変化 の パターンを検 討 してお けば 、 近






















上述 した深層地下水は所 内の浄水場 を経て配水 されているが、化学実験室で採水 した この地下水
(水道水)の濃度 をTable6-6に掲 げる。 これは揚水直後の約1/5に 低下 しているが、その原因は
配水中の滞留による減衰 と上水処理中の揮散に よるものと考え られ る。 この水道水 を80℃で約1時












6.2.5.3浅 層地下 水 中222Rn濃度 の分 布 と変 動
6.2。5.2で 述べ た よ うに 、雨水 や池 水 な ど大気 と直接 的 に接触 してい る環境 水 中の222Rn濃
度 は その供 給源 で ある土 壌 に接 してい る地下水 に比べ れ ば1桁 以 上低 い こ とか ら、地 下水 と地表 水
の混 合 お よび地層 の状況 に関す る知見 を得 る目的で 前 述 した ボーリング孔 内 の地 下水 中222Rn濃度
を測定 した。1976年10月か らほぼ1回/週 の頻 度 で6ケ 月間継続 して採 水 し、濃度測定 を行 った。
その結果2。}を6地点(No.1、2、4、5、6、7)にっ いてFig.6-7に掲 げ る。 これに よればNo.1、4、
7地 点の濃度 が ほぼ210～270pCi/£で最 も高 い。No。5は約150pCi/slと濃度変 動 が小 さ く、 これ は
前述 した地下水 位 の変動 が少 ない ことと対応 して地下 水流動 が定常 で あ る ことを立証 す る現 象の1
っで ある。 これ に対 してNo.2の濃度 は20～130pci/£と変動 が最 も大 きいが 、Fig.6-4の地 下水位
の よ うに降 雨 との対応 は顕著 では ない。 これ は以下 の よ うな現 象 が地 中 の3相 で複雑 に重 な りあ っ











これ らの現象 が土壌水分 の乾燥状態 、降雨強度 とその間隔 な ど とも複 雑 に関 連 してい る こ とも濃
度 と降雨 が単純 には対応 しない原 因で あ る。
Fig.6-7は経時 的 な濃 度変化 の結果 で あるがNo。1～10を1977年3月に3回 測定 して空 間的 な分
布 を検討 した結果 をTable6-7に示 す。 これに よれば 、Os1層に地 下水位 が あ るNo.1、4、7地点 が
195±20pci/.Q、os2層に あ るNo.5、8、9、10地点 が130±26pci/£、お よびos3層に あ るNo.6で
は85±13pCi/Q程度 とな って い る。 従 って この結 果か ら地 層 ごとに類 似 した222Rn濃度 が得 られ
て い る ことが判 る。 これ らの地 点以外 で と くに濃 度 の低 いNo。2およびNo.3地点に っいて は前者 が降
雨 に よる希釈 が主 な原因 で あ り、後者 にっいて は その横 を通過 す る農業 用水路 か らの漏水 に よ る希
釈 お よび地下 水位 が浅 い ことか ら222Rnの大気 中へ の揮 散が大 きい ことな どが考 え られ る。 また 、
Fig.6-7ではNo.6地点 の濃度 が徐 々に低 下 してい る。 この原 因は地下 水面 の接す る地層 が細砂 か
ら礫 まじ り粗砂 へ と変化 して い る ことか ら、土 粒子 か らの反跳 に よる水 中へ の移行 が表面 積 の関係





date No.1 No.2 No.3 No.叫 No.5No.6 No.7 No.8 No.9 NQ.10
(1977)幽 (Samplingpositi。ns)
Mar.9 216 47 39 !87 15998 195 135 98 !00
Mar.16 214 57 46 212 16078 2∞ 127 104 163































































以上 に述べ た よ うに地下 水 申の222Rn濃度 が地質 や気象 因子 に よ り影響 され る現 象 をみたが 、地
表面 に近 い地下水 中222Rn濃度 を さ らに検討 す るため 、No。N地 点(No。7の北東約10m)にお いて水
位 、降雨量 と ともに 日変動 を観 測 した 。その結果21,をFig.6-8に掲 げ る。 これに よれば 、同一 地
層で も地 下水 面上 に約5mの 被覆 土 が あるNo.7の濃 度 とそれが約1mのNo.Nで は明 らかに濃度 に
有意差 が あ る。す なわ ちNo.7では200～260pci/Q、No.Nでは65～130pci/qと1/2以下 で あ る。
Fig.6-8に示 した水位 はNo.N地点 の2m下 を想定基 準面(0.Om)とした もので ある。No.7の水頭
が降 雨 と明確 に対応 せ ず、積算 の降 雨量 とともに徐 々に高 くな るのに対 し、No.N地 点 では その応
答 が速 い。 とくに降 雨 のほ とん どな か った10月 の水頭 が0.4mであ り、11月初 め の累積80mm程
度 の降 雨量 に よ り1.4・nと増加 して い る時期 の濃度 を比較 す れば 、雨 水 に よる希釈効 果 よ りも むし
ろNo.Nの濃 度 は増加 して い る。 しか しなが ら、11月17日の約60mm/日の強 い降雨で は直接 の雨水浸
透 に よ り希釈効 果が 認 め られ る。 したが って 、前者 の現象 の原 因 にっ いては間隙 の閉塞 に よ る揮散
の低 下や 孔 内水 中で の減衰 な ども考 え られ るが 、 さ らに研 究 を累積す る必要 が あ る。
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本章では野外帯水層における放射性物質の地下水汚染評価 を目的 としているが、6。2では1っ の
モデル地区 として選定 したKUR敷 地において 、 実際の評価にさい して必要 となるデ ターを得 るた
めの野外調査の結果にっいて述べ た。始めに6。2。2では地域の地形および地層状況を調査 し、地形
の傾斜 と地層の走向が一致 していないことを明 らかにした。6.2。3では浅層の地下水位 を測定 し、
その動水勾配か ら流向は6。2.2で明 らかに された地形 の傾斜よ りも、地層の傾斜に近い北北西方向
であること一と推定 した。6。2.4では地下水中に溶存する天然の放射性核種222Rnの濃度 を測定 し、
希釈効果により雨水の浸透能が大 きい凹地や農業用水路の近 くの地下水申222Rn濃度は低いこと、
上部に粘土層のような不透水層堆積 している地下水中濃度 は降雨のような気象因子 によらずほぼ一
定で あ り、地下水流動が安定 していることなどが推定 された。 そこで次節ではこのようなデ ターの


















































































6.3人 工 トレ サー 法ーによる浅層地下水流動の検討
6.3.1緒 言
HTOが 地下水の理想的な トレ サー でー あることを第2章 に述べたが、実際の野外における追跡調
査ではその半減期が12。3年と長 く、わが国ではその使用が法的にも難 しい ことか ら実用的ではない。
さらに51Crや60Coなどの追跡能に優れたキレート剤22`・24}にしても 同じ理由か ら使用が困難で あ
る。そこで塩素 、重水な どの安定同位元素を トレ サー とーした研究も注目されてきたが、バックグラ
ウンドが高いことか ら最近では用い られていない。 パ ックグラウン ドの低いBゼ や1一の追跡能が
優れていることも知 られてい るが、これ らの簡便な測定法が開発 されていなか ったことか ら、最近
まで実用化 されていなかった。 そこで本節では これ らの トレ サー をー用いて6.2でその地層 および
地形か ら推定 した地下水流動を直接的に追跡 し、 より詳細な検討を行 った。
6.3.2野 外 実験 地区 の地形 お よび地 層
トレ サー のー 実験 地区 はFig.6-2に掲 げたNo.7地点の東側15mの地 点 に あるNo。Aを中心 とす る地













この地域 では地下水 トレ サー 実ー 験 、
揚水試 験 お よび水位観 測 の目的で14本
(No。A～N)のボーリングを行 った。2
本(No。A、N)は 内径10cm、 その他
は7。5cmの塩化 ビニ ルー製 パイ プを挿
入 した。 これ らに は地表 面か ら50cm
以深 に開孔比11.2%でス トレ ナー をー 設
け 、0。8mmメッシュの金網 で被覆 した 。
ボーリングの結果 か らこの地 域 は0.5～
2mに 表 層土 として砂質 シル トが堆 積
し、 その下部 に2～4mの 砂層 が存在
してい る ことさ らにその下部 に シル ト
質粘 土層 が堆積 してい る ことが判明 し
てい る。 そ こで この下 部 の粘 土層 を不
透水 層 と考 え、 これ を貫通 しない よ う
にボーリングを行 った。 そして 、 この
地域 の南北(No。K→No.M)および東西
(No。F→No.J→No。7)方向 におけ る地
層 断面想定 図 をFig.β一10に掲 げ る。
これ に よればFig.6-3に掲 げ た広範
囲 な地層 と同 じく北北西方 向に傾斜 し
て い る様相 を呈 して い る。他方 、地表
面 の地 形 はNo.J→No.1→No.Mを結
WEDirection
NO・f
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ぶ北東方向に傾斜 してお り降雨時には雨水の流路が形成 され る。そこで このような複雑な水文環境
を トレ サー 法ーおよび揚水試験で検討するまえに、 この地域にっいても行 った水位観測結果25}にっ
いて述べ る。
6.3.3浅 層地 下水位 の変 動
6.3.3.1地 下水位測 定法
1976年4月～10月の間に ほぼ2～7日 間隔 でNo。A～Nボ ーリング孔 内の地下水 位 を測定 した。 こ
の地 域 は低地 で あ るこ とか ら水 位 が浅 いた め、通 常 はステ ィ ルー製巻 尺 を測定 に用 い た。
6.3.3.2測 定結果および考察
Fig.6-11には南北および東西方向における地点の地下水位変動を日降雨量 とともに掲げ る。 こ
こでの水位はNo。A地点地盤高の下2mを 仮想基準面 とし、図の右端にはそれぞれのボーリング地点
の地盤高 を示 した。 この図によれば水位の変動が降雨強度 に従 うことは明 らかで あるが、 この応答
は浅層であることか ら非常に速い。そして降雨間隔、夏期 の日照に よる蒸発量にも関連す ることか
ら変動量は必ずしも降雨強度に比例はしない。 この地域は比較的狭小であるため南北 、東西方向 と
もに水位変動のパタ ンーはほぼ同一であるが、相違点 としては南北方向に水位勾配が1!10～2110程
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こ こで 、Q:揚 水 率(m3!sec)
x:井 戸 か らの距 離(m)
したが って 、(6・-3)式か ら揚 水 を継続 して距 離r1、
は次式 で表 され る。
(6-3)
P:透 水係 数(m!sec)
y:xで の不 透水 層か らの水頭(m)





本調査地域のように帯水層が傾斜 している場合、揚水井の上 、下流側に各2井 ずっ観測井を設 け





。 ・S、dS・ 。 ・・d)
こ こ で 、 SiU:上 流r、 の距離 に おけ る地 下水位(m)
Sld:下 流r1の 距離 におけ る地下水 位(m)
S2u;上 流r2の 距離 におけ る地下水 位(m)
S2u:下 流r2の 距離 にお
け る地下 水位(m)
Mm:揚 水開始 前 におけ る
平均の帯水層厚(m)
6.3.4.2揚 水実験法
揚水井 は 内径10cmのNo.Aと し、
その南北 お よび東 西方向 にお け るr1-
2m、r2・4mの 観測井 はNo.K、E、
C、Hお よびNo.F、B、D、Jと し
た。揚 水井 の径 が小 さいた め揚 水率 が
大 きければ水位 の低下速度 が著 しい の
で 、予備試験 を数 回行 い揚水率 を決定
した。 また 、実験 中に降雨が あ り水位
が変動 した場 合 は申止 し、天 候 の安定
した 日に実施 した 。
?
__囲













揚水率はo.521分でほぼ平衡状態が達成 され るまで約20時 間揚水を継続 した。No.A揚水井中
のポンプの吸水口はこの地盤面の2m下 に設定した。
6.3.4.3実 験結 果 お よび考察





以 上 の定 数 に よ り南北 方 向 の透水 係数 は2.6×10'3(cm!s㏄)と算定 され た。 同様 に して東西方 向
の水 位変化 か ら求 め た この方 向 の透 水係数 は1。6×10'3(cm/sec)であ った。 また、r,14,.B地点 の深 さ
1～1。9mの 砂 層 か ら採取 した試料 を用 いて室 内透 水試験 を行 った結果 は0.9×10-3(伽!sec)であ
った。 これ らの ことか ら透水性 は東 西 よ りも南北方 向にや や大 きく、 この地 域の砂層 の透水 係数 は
1～3×10-3(cm/sec)程度 で あ る ことが明 らか に され た。 したが って 、6.3.3.2で 得 られ た南
北方 向 の動 水勾配 を考 慮す れば 、 この地域 の浅層 地 下水 はほぼ北方 向に0.2～0。6mノ日の流 速で移
動 して い る ことが推定 され る。 そこで っ ぎに トレ サー をー投入 して直 接的 に地 下水流 れ を追跡 す る。
6.3.5ハ ロゲ ン化物 を指標 とした浅層地 下水流動 の検討
6.3.5.1ト ン サー 試ー 験 の概 要
1)トL一 サ のー選定
地下 水中 のバ ック グ ラウン ドが低 い こと、化学作 用が弱 い ことお よび測定 法 が簡 便 な ことな どの
理 由か らハ ロゲ ン化物 の うちCaBr2およびCal2をトレ サー 物ー 質 として選択 した 。 ハ ロゲ ン化 物 に対
す る測定 方法 には近年 、その検 出感 度 が10'5～10'6M程度 で あ るイ オ ンメ ター がー 開発 され 、 これ を
用 い た報 告27}28》も され てい る。
本研究 では野外 で これ らの トレ サー をー用 い る まえに室 内 カラ ム実 験 を行 い、現場 の土壌 試科 に対
す る吸着 の度合 を検 討 した。内径5cm、長 さ50cmの アク リル製 カラ ムに充 填 した土柱 の間隙水量
は404crn3、土重 量 は1430gであ った 。実験 の結果 、rで は1。3～1.3×104ppm、Br'では4.6～4.6×
102ppmの濃 度範 囲に おいて破過 曲線 の立 ち上 が りが遅れ る現 象 は認 め られ なか った。 そ こで 、 トレ
サー 投ー 入井 に おいて密度 流 が生 じない程度 の濃度 を室 内で数Fppmと 観察 した こ とと併 せて 、投 入
井 にお け る初 期濃度 を1一で は5500ppm、Br一で は3600p四に調整 した。
2)実 験方法
トレ サー のー 投入形 式 には パルス法 と連続法 とが考 え られ るが 、後者 の場 合 は投 入井 に おけ る水位
の上昇 か ら実 際 の地 下水流 動 を乱 す こ とにな る。 そ こで トレ サー をー投入 す る直 前 にNo.Aの孔 内地
下水 を12採 取 し、同量 の トレ サー 原ー 液 を投 入 して孔 内水 を混 合 し、 その100c♂ を採取 して流入
境界濃度 を決定 した。 この場合 、CaBr2では1.8×10-2M、CaI2では1.9×10'2Mが箋 界濃度 で あ る。
観測井 お よび投入井 に おけ る濃 度測定 の ため の地下 水採 取量 は測定可 能 な最 小量 とし、通 常 は各 地
点で20cm3とした。観測 はCaBr2に対 しては1976年8月9日 に投 入 した もの を毎 日1回 、約2ケ 月
間行 い、 その後追試 験 としてCaI2を同 じNo.Aに1977年12月1日に投入 して約2週 間継続 して観
測 を行 った。
3)濃 度 測定 法
Br一お よび1一の水 中濃 度測定 に はイオ ンメ ターー(オリtン 社 製 、固体膜 式電極53型)を 用 いたが 、
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投入井 か ら離 れ た観測 井 では濃度 が極 めて低 いた め空 間分布 を得 る ことが困難 で あ る(測定下 限;
Br-:5×10-6M、1-:2×10-7M)。そ こで放射 化分析 法 に も適 した トレ サー でー あ るBr一にっ いて
は この方法 も併用 した。 この場 合 、地下 水試料 は その0.6cm3をろ紙(日本理化学 器製No。707)に添
加 し、乾 燥 した もの を京 都大学原 子炉実 験所 の圧 気輸 送管設 備(熱中性子 束:2。3×1013n!cm2・sec)
に おいて5000KW出力運 転時 に10分 間照射後 、定 量 した。 そ して境界 濃度 に対 す る比率 と して空
間分布 を求 めた。 この方 法 に よ り検 出 され る最 少 のBr量 は約5×10'5mgであ り、 放 射化 され て
生成 す る82Brが放 出す る多 くの γ線 の うちGe(Li)検出器で測定 した もの は0.776MeVであ る。
6.3.5.2試 験結果および考察
イオンメ ター のー特性か ら数ppm以上の濃度測定にっいては誤差が大 きいため、Br一濃度が観測井
内で明瞭に経時変化 を示 したNo.A(投入井)およびNo.C(投入井の流下方向2m地 点)にっいてのみ
Fig.6-13に投入後の濃度変化を掲げ る。1976年8月9日にBビ を投入してか ら約1ケ 月間は数回
だけ十数mm/日 の降雨が観測 ざれたが、これにより地下水位が変化することはなく、ほぼ一定の
割合で約30cm低下 した。
Fig.6-13によればNo.C地点では投入の2日 後に濃度の立ち上 が りが観測 され、4日 後にはフロ
ン トの勾配が最も急激になる。そして7日 後にピ クーが出現 し、その後は徐 々に濃度 が低下してい く。
他方、投入点であるNo.Aの濃度は1～2日 間で急激に低下す るが、 その後は初期の濃度に対 して
約1×10鳴2の比率で残存するものがある。9月8～9日 にかけての集中豪雨に より地下水頭が1m
以上高 くなった時期には多 くの トレ サー がー流亡 して濃度が一旦検出 されな くなったが、9月14日の
約40mm/日の降雨の2日 後には再びBr'が検出されはじめる現象が生 じた。したが って、浅層地下
水では定常お よび雨水の浸透による非定常な現象が出現するが、降雨の影響がなかった場合にっい
てフロン ト勾配の最 も急激な時間か ら地下水流速を求めれば約0.5m!日となる。これは前述 した地
下水の動水勾配 と揚水試験によ り算定 された透水係数を用 いて評価 される平均の地下水流速(0。56
m/日)にほぼ一致する。したがって 、地下水の トレ サー 法ーを用いた場合、流速の決定方法 として提
案 されている3方法[(i)ト レ サー のー最初の検出時間(li)流 出曲線のフロン ト最急勾配時間
(血)ピ クー時間]の うち本章の野外実験で決定 された地下水流速は(i)の結果に一致 した。
Fig.6-14には トレ サー をー投入 してか ら5日、10日 お よび20日 後に採取 した地下水を放射化
分析を用 いて測定することに より得 られた調査地域のBビ の空間的濃度分布を示す。 これによれば
地下水の流向は地表面の傾斜方向ではな く北北西で あり、地形 よりもむしろ地層の傾斜に沿 ってい
ることが明 らかにされた。また投入地点の濃度が常に高 く、パルス状の境界条件で あるにもかかわ
らず最高濃度部が流下方向へ移流 される現象はみ られない。 これはBr一がカチオ ンに比べれば少な
いが、野外での実験では濃度が希薄 になれば土壌による吸着損失が無視で きな くなることや濁質物
にも吸着 されて孔内に沈澱 し、それが徐 々に溶離 され ることなどの原因が考 えられる。木村 ら29⊃
は豊浦砂 を用いて室内実験に よりボーリング孔に挿入 したケ シーングのス トレ ナー 開ー孔比が10%以上
であれば孔内の トレ サー はー地下水の流動 とほぼ同じ挙動 を示す ことを報告 している。本実験系では
開孔比 を11%と設計 しているが、地質が シル ト成分も含む細砂であることか ら孔内水 の交換が十分
に行 われていない可能性 も残 されている。






































































































































































































































































Fig.6-15によればBビ と同様に トレ サー 投ー入後4日 目付近がNo.C地点におけるフロントの最
急勾配時間 とな り、 類似 した結果が得 られ るとともに投入井kO.Aでの渡度減少傾向も同じで ある
ことがわか る。 この場合、放射化分析をBr一のように簡単に行 うことが困難で、空間分布 を求めて
いないためBr'の結果 と比較することはで きないが、ヨウ素イオンの水中での溶存形態が複雑であ
ること、 稲の生育に有害であること3。}などを含めて考慮す るとBr一のほ うが トレ サー とーしては適
していると考 えられる。
以上、6.2および6.3で述べた水理、地質お よび この節で述べた トレ サー 試ー験な どの手法によ
り地下水流動 の概要を明 らかに したが、次節では本章で述べ た調査地域がわが国の標準的な地層で
あることか ら、 このようなモデル地域において不測の事態や放射性廃棄物 の処分 により地下水中に
放躬性物質が混入 した場合 、もしくは樗来、DeMinimisレベルが設定 されて地下水が汚染 される





性が低 いよ うに考え られが ちであるが、環境か らの隔離 を目的 とした高 しベル放射性廃棄物の深地
層処分を除けば処分後のモニタ リングを容易に且っ経済的に実施できる利点を有 している。海洋処
分法では深層海流の状況を把握す ることがその方向の非定常性および調査範囲が広大 となることか
ら困難であ るのに対 し、陸地処分法では地下水の流れは地表付近を除いてはほぼ定常状態 に近 いこ
と、平均的に地下水流速が遅いことおよび土壌による放射性核種 の捕促効果が大 きいことなどか ら
調査領域 を狭い範囲に限定で きる可能性が大 きい。そして ここに放射性廃棄物の地層処分 に関する
研究の目的 と意義 とが影響評価の必要性 とともに存在す る。
地層処分の研究 に関 して困難な問題の1っ は放射性物質を用いた野外試験の実施 が困難 なことで
ある。 したがって、6.3までに述べたような非放射性物質を地下水 トし一サ とーして用いる方法 、
地下水位測定 、地層の検定、揚水試験などの水理学および地質学的な手法によ り、対象 とす る地域
の地下水流動 を放射性核種の挙動 とは独立に調査 ・検討するとともに第5章 までに論述 したような
室内における基礎的な物理 ・化学的実験に基づいて土壌 と放射性核種 との相互作用に関する情報 を
得 る必要がある。 このような調査 ・研究がなされた後、実際の処分条件に応 じた初期 ・境界条件を
流れ場および吸着モデル式に適用すれば土壌汚染の予測は原理的には可能である。しかしなが ら、
土壌中に含 まれる粘土鉱物の種類 と含有量 、放射性廃棄物の形態、地下水水質(共存塩濃度、pH、
Redox電位)などを種 々の因子により地下水中の放射性核種の挙動が影響 を受けることは前章 までに
例示 して きた ことであ り、またこれ らの因子をすべて考慮 した数理モデルの確立 とその長期にわた
る希薄濃度の予測は解析解は勿論 のこと数値解法によっても容易ではない。そこで地下水流動を単
純化するとともに 、パ ラメ ター のー少ない吸着モデルを用いれば環境、特に地下水 の汚染を解析的に
予測してフードチェ ンーごとに被曝線量評価 を実施することが可能 である3t)。この場 合、とくに考
慮する必要のある条件はモデルの単純化によ り評価が危険側 とな らないように配慮すべ きであ り、
このためにも室内実験に より影響因子 とその影響度 に関する知見 を得 るとともに簡便な吸着モデル
を用 いた場合の安全性 を個 々の核種にっいて検討 しておく必要がある。そして他に実用上適用でき
るモデルがない場合は予測精度 を第2義 的なものとして、安全性 を確認した簡便なモデルを用いて
評価せ ざるを得ない。
以上の観点か ら、本節では放射性廃液の直接的な地層への処分 はわが国の社会的環境か ら困難 と
考え られるが、保管中の廃液が事故的に帯水層に放出 された場合なども想定 し、帯水層での減衰 を
考慮 して地下水汚染を始めに評価す る。 っいで、固化体 の場合にっいて も実際にはパッケ ジーとし
ての処分が想定 され るが 安全側にその被覆効果を無視 して直接に帯水層へ埋設 されるとし、従来 、
評価 されていない固化体内での減衰および漏洩率 を考慮 して地下水汚染予測 を行 う。
6.4.2地 下水汚染の簡易評価法
6.4.2.1評 価条件
放射性廃棄物の地層処分に関 して、その対象 とな る地域の環境事前評価 を地下水流動にっいて始
めに行 う必要のあることは前述 したが、この目的は土壌が放射性核種 を遅滞 させる主 として化学的
な効果 とは別に 、廃棄物投棄地点か ら敷地境界 までの地下水流達時間が最 も短い方向 を検知す るた
めである。その後 この方向における平均的な流速 を6.2および6.3に述べた方法で推定す るとと
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も1こ土壌の有す る分配係数を実測 し、評価上安全側の値を採用する。 ここでは最悪の条件 を想定す
る。すなわち、投棄地点では放射性廃液により地下水濃度が常 に一定 となる境界条件 を設定 し、放
射性核種の減衰は地層に処分 された後に効果があるものと仮定する。 このように最大限 、安全側に
想定 した条件で地下水汚染を評価 した後、中 レベル程度の放射性廃液に相当する地下水農度が連続
に流入した場合 、原子炉の設置、運転等に関する規則等の規定に基づいて定め られた排水に係わる
水中許容渡度 よりも十分低 い濃度 を示す領域を推定す る方法を提案す る。また矩形波状や固化体形
状 として投棄 した場合にっいても汚染の評価 とその方法を述べ る。
6.4.2.2評 価に用いた計算式






ここでp、7、Q、C、tお よびxに っいて は(5-9)式 に用 いた記 号 と同 じで ある。上 式 にお









(6-9)式 に含 まれ る吸 着速度式 にっ いて は、Henry型もし くは一次反応 型 の どち らか も し くは
よ り適用範 囲 の広 い場合 として その両 式 を複 合 した(6-10)式 を用 い る。 これ を(6-9)式 に


















































い ま、固 、液 両相間 にお け る吸 着 モデル をHenry型と仮定 して(6-10)式 でkll・Oとすれ ば、














(6-14)式 の右辺に含 まれるα'[・p!(1-p)γ]およびD!V値 は対象 とす る処分地層の
物理的な定数 として決定され る。そして この式の右辺は放射性廃液の投棄地点か ら任意の距離xに
おける敷地境界において、 処分地点の地下水濃度C。をCに 低減するために必要 とされる条件 を示
している。 この場合のパラメ ター はーv1λである。すなわち、左辺の化学的に決定 され る独立 した
定数(分配係数)を右辺の物理的に決定 される定数 と比較 した場合、地層の平均的な分配係数が この
値 よりも大 きければ処分の実行(C。をCに す ること)が可能であることを意味 している。 したが っ
て、(6-14)式 は地層の物理、化学的な条件が処分に適しているか否かを判定するための簡便
な評価式 として有効に用いることが可能である。
吸着 モデルが非可逆的な一次反応式で表 され る場合は(6-10)式においてK:・Oとすれば、上
述 した方法によ り敷地の地層が廃棄物処分に適 しているか否かを判定する評価式は同様にして次式
で表 され る。
VDlnC/Co1皿C/C。 λ
k・ ・Of一 モー ()2-()__}λ
λVXXV (6-15)
上式右辺は(6-14)式 を λ倍したものである。
以上の論議か ら、 α'およびD/Vが定数 と考 えられ るので(£nC!C。)!xに対 する(6-14)
式をパラメ ターーV/λにっいて計算して図示 しておけば、容易に判定値が得 られ る。
(6-12)式 の右辺をP(x、t)/2とすれば、t≦Tま では処分地点にC。の濃度 が流入 し、
それ以後には流入 しない場合の矩形波状流入条件の解は 前述 した(5-18)式 と同形32)で表 さ
れ る。
以上には放射性廃液を直接地下水中に処分す る条件でその汚染を評価する方法にっいて述べて き
たが、より現実的には固化体 としての処分が想定 されるので以下では この投棄形態にっいて論議 を
進める。セメントもしくはアスファル トな どの固化体か ら放射性核種 が浸出す るとき、その漏洩す
る比率が固化体の内蔵放射性物質量Mに 比例すると仮定すれば漏洩率 η』は次式 で定義 され る。
dM/dt=一 ηbM(6-16)
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また、初期における固化体内の放射性物質内蔵量 をM。、崩壊定数 を λとすれば投棄後tに おけ
る固化体の内蔵量Mは 崩壊および漏洩に基づく現象か ら次式で表 される。
M=M。exp〔 一(λ ・ ηb)〕 (6-17)
微小時間dtに漏出した放射性物質量 画 が、その間に固化体断面を通過する地下水量で希釈さ




・ とす れ ば 、 これ は(6-18)式 で 表 され る。
(6-18)
ここで 、d:円 筒形 固化体 の直形L:円 筒形 固化 体軸方 向 の長 さ
(6-16)、(6-17)お よび(6-18)式 か ら放射 能強度 に関 して無次元化 した初 期 の固化 体















6.4.3評 価 結果 お よび考察
6.4.3.ユ 放射性 廃液 の処分 に対 す る評衝
ここで評価 の対象 とす るモデル地層 が 日本 の後 期新 世代層 または第4系 の重要 な標準 層 とな って
い る大 阪層群 で あ る ことか ら、 ここに位置 す るKURの 敷 地 内で採取 した細砂 に っいて実施 したバ
ッチ実験 か ら得 られ た分配 係数(TabIe4-5)を参 考 に して評価 を行 う、 こ こで は この値 を その ま ま
使用せ ず に、得 られた値(6。Co:4200、137Cs:4500、9。Sr:105)を少 し小 さ く仮定 した値16。Co:
2000、137Cs:4000、9。Sr:50)として用 い、安 全側 で評価 す る。
は じめに(6-10)式 において 、易 動怪 の大 きい2価 イオ ン状核 種 を対 象 とす る ことか ら線 形
(kii・O)の吸着 モデル式 を用 い 、放射性廃 液 が地下水 中で濃度C。 とな る条件 で連続 して流入 す る
場 合の濃度 を算 定 した。 その結果 を9。Sr、i37Csおよび6。Coの場 合にっ いてFig.6-1633,に掲
げ る。 これ に よれば 、 どの放 射性核 種 にっ いて も濃度 フコ ン トは流入後 の経 過時 間が長 くな るにっ
れ て流 下方 向へ移 動 す るが、 これ らは次第 に包 絡線 に瀬 近 し、連 続流 入条 件で あ るに もか か わ らず


































































































































































































































































































































































































































と汚染 分布帯 に おいて減衰 す る量 とが平 衡状態 をなす曲線 であ り、 これが定常 な(6-13)式 で表
され るもので ある こ とは明 らかで あ る。 この結 果 をみれ ば 、いまC。 として 中Lベ ル の1XtCi/cm3
を想 定 した とき、 それ が法 に定 め る許容 濃度 よ りも更 に低 い値(C!C。・10'i。)まで低下 す る距 離 をみ
れ ば137Csでは約20m、6。Coで は ユOm未 満 であ り、放射 性廃棄 物 の処 分 に あた って は9。Sr以
外の アノレカ リお よびアル カ ソ土 類 に属 す る放 射性核 種 は問題 にな らない ことが判明 した。 ただ し、
6。Coにっい ては用 いた分配係数 が比較 的大 きい とも考 え られ るの でFig.6-17には分 配係 数Kiを
含むKlxを パ ラメ ターーとして破 過 曲線 を求 め た。
9。Srにっ いて は半減 期 は28年 と比較 的 長い うえに分 配係 数値 が 一F般的に小 さい こ とか ら汚染 帯
の範 囲 が広 くな る ことは 自明で あ るが 、処分 に際 して地 下水 中で炭酸塩 や水 酸化物 な どの化学形 態
が期待 で き る場 合 には高 い分配 係数 が得 られ るため 、 これ をパ ラメ ター とー して定 常状 態 に ある汚染




















































































Fig.6-18によれば分配係数 が100～1000cm3!9と大 きくなればC。が10桁小 さくなる距離は800～
80mと短 くな り、わが国のような地理的環境でも十分に処分場 を選定する可能性は残 されている。
以上の解析に用 いた定数は以下の とお りである。
v:o。864m!日Dlv:1×10-3m
p=0042γ:2。62g!cm3
っぎに選定 された処分場に対 して、 その地層が敷地境界で漉度C。をCに低減 させ る乙とが可能か
否かを簡便に判定する評価式(6-12)を 算定する。 ここでは流速Vと 流入す る放射性核種の崩
壊定数 λとの比を自由に選択できるようにパラメ ター とーして計算 した。 その結果 をF19.6-19に
掲げる。この図か らx(処分地点か ら敷地境界までの距離)、clc。(処分地点 と境界上で低減 させた
い濃度比)、V!λに対応す る分配係数値を、ほぼ均質な地層か ら採取 された土壌に対 して カラム法
により得 られ る実際の分配係数 と比較すれば、処分場 としての適合性すなわち安全性を第一近似 と
して評価することが可能である34)。
以上には放射性廃液の連続注入処分 とい う最 も厳 しい条件で評価を行 ったが、 ここでは注入処分
を一定の期閲継続 した後、停止する条件で地下水汚染を評価す る。 対象 とす る核種は9。Sr、もち
いるパラメ。タ はー前述 した値 と同じである。Fig.6-20には注入処分 を1年 および10年 間 とした
場合の処分後の汚染分布の変化 を示す。 これによれば 分配係数がFig.6-16の場合 と同 じである
ことか ら前フロントの移動速度はその処分期間に関係なくほぼ同 じで あることは明 らかであるが、
地下水申のピ クー濃度も1年 と10年では高々1桁 程度 しか変わ らない。 このような ピ クー値に影響
するD1V値には豊浦細砂に対する室内ヵラム実験か ら得た値 を用いているが、実際のフ ィ ルー ドで
は砂礫や レンズ状 の不透水粘土層が存在するためさらに低 くなると想定 されるので この値について
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F19.6-20によれば敷地境界 までの距離が300～400m程度の場合、10年 間だけ廃液 を処分 して
も約200年後には2桁 程度 しか濃度が低下せずに敷地境界にピ クー濃度が現れる。 すなわち、10桁
程度の低減 を目的 とすれば、連続注入の場合 とほぼ同程度の所要距離(1。5Km)が必要であ り、矩形
波状 として処分する利点は特にみあた らないことが判明 した。
以上には半減期が高 々数十年 までの放射性核種を対象 としていたが、土壌に対す る被吸着能 も大
きいが半減期が非常に長い超ウラン元素の1っ である239Puが浅層地 申処分の対象 となる放射性廃
棄物申に混入 した場合 を想定 して9。Srと同様 の評価 を行 う。Puの電荷は3～6価 で あるが、地下
水中で遊離 したイオン状 となることは少なく、CO32-、SO42冒、Cl一な どの陰イオ ンと結合 し、 様々
な溶存形態を示す35)ことが知 られてい る。 そして土壌 との分配係数はそれぞれの化学形態によ り
異なる値を有する36⊃ことが報告 されているがその詳細な検討 は現在 、諸外国で行 われている。 こ
こでは砂岩に対 して得 られた分配係数 を用い、液体状で連続に流入す る場合を想定 して地下水汚染
の程度を目安 として推定する。地層での減衰 と流入する放射能量が平衡状態 となる(6-13)式を











値2000(cm3/g)37⊃、 λ・ .9×10'8(1!日)を用いてC!C。を10～20桁低減可能な距離 を(6-22)式
か ら試算すると37(10桁)～73Km(20桁)となる。粘土に対する239Puの分配係数は約104(cm3!g)34}
として得 られているが、(6-22)式によれば所要距離xは 分配係数にほぼ逆比例す るため、粘土
地層では7。4(10桁)～15Km(20桁)となる。このよ うに本章で対象 としている浅地層への中 ・低 レベ
ル廃棄物申にTRUの ような長半減期核種が混入 した場合、崩壊系列 を考慮 していない親核種のみ
を対象 とした簡易評価で も遠距離 までの汚染が想定 され るので このような廃棄物 の混入 をできるだ
け避けるべ きである。 以上の結果は目安の所要距離 を求めるための簡便な手法 を述べ たものであ
り、実際の処分に際 しては地下水申での物理 ・化学的形態の同定、地層や地下水流動調査な どが処
分実行の前提 として残 されている。
均一な地層に対 して得 られた定常解(6-13)式は物理、化学的定数が変動す る不均質な地層に
対 しても、ある条件下では使用可能である。すなわち、処分地点が地表面か ら比較的深 く、雨水の
浸透現象が直接的に地下水流動に影響を及ぼさないような地層を想定すれば 流れ場は不定流(場所
的に変 るが時間的には不変)と考 えられ る。 このような定常場でも流速以外に土粒子密度 、間隙率、
分配係数な どが空間的に分布 していることは十分に想定 され る。 したがって、汚染評価 を差分法で
行 うとしても、これ らの定数が例 えばFig.6-21に示すよ うに分布 している場合 はこれ らの資料 を
得 る必要がある。この後、図に示すように物理、化学的 パラメ ター がーほぼ一定 と考え られ る区間に
対象 とす る地層を分割 して各区間に(6-13)式を適用すれば(6-23)式の関係か ら流入濃度 と







ら 一蝋 ・・p{U,一・,)・/・D,'}〕 (6-24)
ここで 、U`、D`、 δ`、は地 下水流 線 に沿 った区間x`で の(6-11)式 と(6-12)式 に掲 げ
られ てい る定数 に対応 す るパ ラメ ター でー あ り、Cbは 敷地 境界 での地下水 中濃度 を意味 す る。地 下
水 の流 線 に沿 って放 射性 物質 の流下量 を配分 し、流線 が通過 す る境界上 の各地 点で(6-24)式 を













6.4.3.2固 化体 投棄処分 におけ る地 下水 汚染評価
放 射性廃 液 を固化体 として処分 す る利 点 は その取 り扱 いが容易 で あ る ことお よび溶 出 まで の間 に
放射 性減 衰が期 待で きる 乙 とな どで あ るが、固化体 を対 象 として漏洩 率や減衰 を関連 づけ て評価 し
た研究 は少 ない。(6-18)式 では固化 体か ら漏洩 した放 射性物 質 の地 下水 申濃度 を算定 す る理論
式 を誘導 した。 そ こで 、 こ こで は直径(d)50cm、長 さ(L)1mの 円筒状固 化体 中に 内蔵 した9。Sr
(M。=20Ci、Cs==leoCi!m3)の漏 洩率(ηb)を10'f、10-2、10層3および10'4(1/年)として濃
度分 布 を算定 した。V、P、K1な どのパ ラ メ ター はー 前述 した液 体廃 棄物 の注入処 分 の場合 と同 じで
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と大 きい場合 に は減衰 の効果 が現れ るまえに固化体 か ら地 下水 中へ 漏洩す る量 が多い ため投 棄後 の
時 間 が経 過 す るにっれ て、 前述 した間けっ状 に注入 した濃度分 布(Fig.6-201の結果 と類似 した三
角波状 の分 布 を示 して い る。 そして ピ クー濃度 のみ を比較 した場合 、約200年後 に300～400m地点 に
出現 す る値 は投入 初期 の地下 水農度 に比べ て2桁 程度低 くな るに過 ぎず 、 これは前述 した固化 しな
い液 体廃棄 物 の場 合 の結 果 と大 きな差違 はな い。 す なわち 、 ηb=0。1程度 では ピ クー濃度 が出現 し
て これ を低 下 させ るほ ど固化 の効果 はな い こ とが判 明 した。 そ こで ηbを次 第に小 さく して計 算 し
た場 合 は 、C!Csが1～10'1。の範 囲で は三 角波状 の ピ クー濃度 は次第 に小 さくな り、 ηbが10雪3にな
れ ば距離 の全般 に渡 って地下 水濃度 は ほぼ ηbの大 きさに比 例 して減 少す るこ とが判 る。 したが っ
て、 パル ス注入 の よ うな三 角波状 の分布 が現れ ない漏洩率(す なわ ち9。Srの場合 は10'3,以下 に し
なけれ ば固化 に よる減衰効 果 を期待 で きない ことも明 らかに され た。
固化体 か らの放射 性核種 の漏洩 率 は通常 、構成 材 の溶解 作用 を考慮 す るた め、9・cm-2・d'sの単
位 が使用 され て い る。 そ こで ここで は評価 に用 いて い る固 化体 を アス フ ァル ト(同形状 で比 重2,と
すれ ば 、 これの漏 洩率 は10-5～10-4g・cm2・d'iであ る37}ことか ら、本研 究 で用 いて い る ηb〔ジ1,
としては2×(10-9～10'i。)とな る。そ こで ηbを10-8程度 まで の値 として用 い るこ とは現実 的 な仮
定で ある と考 え られ るので 、い ま敷地境 界下 の地下水 申濃 度 を3xlo-8)CtCilcra3と設定 すれ ば ηb、













この よ うに漏洩 率 を10"4から10-8(y'1)と小 さ くす る ことに よ り処分 量M。が同 じ場 合は距離xを
114、モニ タ リングに必要 な時間tを1!4.68に短 縮す るこ とが可 能で あ り、x、tを 同 じにすれ
ば ηbを4桁 下 げ る ことに よ りM。を104倍とす る ことがで きる。
6.5結 語
本章では野外における地下水調査 を実際に行い、そこで得 られた情報および室内実験の結果を併
せて考慮 し、放射性廃棄物の処分に関連 した地下水汚染の評価 とその方法にっいて述べた。すなわ
ち、6.1では従来 の地下水調査法 を概観 し、 水理 ・地質学的調査 に加 えて天然放射性核種やアク
テ ィパブル トレ サー 法ーな ど放射能測定技術 を利用す る調査法の意義を述べた。6。2で は天然放射
性核種の1っ で ある222Rnを対象 とし、その濃度が低い雨水や地表水 との混合および地中での時聞
・空間的分布か ら地下水流動の定常性などに関する情報 を得た。6.3で は地下水位 の継続測定や
揚水試験な どの結果か ら地下水流速 を推定す るとともに直接的に安定な元素を トレ サー とーして地下
水の流向 ・流速を測定 し、地形や地層 との関連性のも とに検討 した。6.4で はこの調査地域 を地
層処分のモデル層 と想定 し、地下水汚染評価 とその方法にっいて述べた。すなわち、は じめに放射
性廃液の連続もしくは間けっ注入処分に対 して地下水中の非定常な汚染分布を推定する式および減
衰のため汚染がある一定範囲以上に拡大 しない影響圏を算定する理論式を誘導 した。っぎに地層 で
の地下水流速、分散係数 、敷地境界 までの距離な どの条件によ り処分地点の地下水中濃度 を境界上
で目的 とす る濃度 まで低減す ることが可能か否 かを判断す る評価式 を提案 し、固化体処分にっいて
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原子力エネルギ をー有効にかっ長期間利用す るためには核燃料サイクルがクロ ズー ドシステムとし
て確立 されなければな らず、 そのダウンス トゥワ ムーでは放射性廃棄物による環境汚染問題がはじ
めに解決 されなければな らない。したが って、今日の環境行政が環境基準の設定 とその遵守を監督
指導す ることのみに留 まらず、環境アセスメン トを指向する姿勢は時代の趨勢であると考 えられる。
そこで本研究では放射性物質による環境汚染の申か らとくに地 ・水圏を対象 とし、環境汚染 を事
前に評価するための基礎的な諸問題か ら幾っかを取 りあげ 、実験的および理論的な検討を加 えた。
すなわら、第1章 では環境汚染源 としての放射性物質の由来やその量 を天然に存在す る放射性核種
と区別 して取 りまとめた。第2章 では地下水申における溶質の基礎的な現象である分散機構 を、ま
た第3章 では分子拡散現象を対象 とした。第4章 では放射性物質が地 中を移動する場合、第2章 お
よび第3章 で取扱 ったような物理的現象に加 えて生 じる主 として化学的な吸着現象にっいて実験的
に検討 し、第5章 ではこの ような挙動 を予測するための数値解析を行 うとともに、実験的に得 られ
た挙動パタ ンーを吸着式 のパラメ ター とー対応 させて分類 した。 すなわ ら第4章 では放射性核種 が地
申を移動する場合、それが種 々の環境因子(流速、土粒子径 、共存イオン種 、pH、 濃度な ど1によ
り受ける影響 を野外では検討す ることが困難であるため室内実験によ り行 ったものであ り、これは
放射性廃液の漏洩など不測の事態にさいして比較的狭 い範囲で精密に汚染の評価を行 う場合に用い
られ ると考え られ る第5章 の理論的な検討 と併せて貴重な資料 となる。これに対 して第6章 では放
射性廃棄物処分による広い範囲でのフィ ルー ドの汚染 を評価する場合に必要 となる野外調査を 実際
に行い、地中移動に影響を及ぼす地下水流動 を始めに検討 した。そしてこの調査地をモデル地区 と
して野外試験で得た知見および室内試験の結果をもとに して放射性物質による地下水汚染を簡便に
評価する方法にっいて論述 した。
各章に関す る本研究 の成果お よびその概要は以下に示すとお りである。
第1章:
放射性物質による環境汚染が問題 となるのはそれが種 々の環境か ら人体へ摂取 され 、個人への身
体的影響だけではな く集団への遣伝線量 を増加 させることにもよる。そこで本章では環境汚染源 と
して放射能の放出実績 の具体例を示す とともに、 人体が自然の放射性物質およびフォ ルーァゥ トな
どにより地球的規模で被曝している程度 を主 として文献調査に基づいて要約 した。っいで原子力平
和利用によ り発生する放射性廃棄物の処理、処分法に関する従来の研究の概要 を総括 し、極低 レベ
ル廃棄物の環境への放出および高 レペル廃棄物の環境か らの隔離処分 を、今後 原子力エネルギ をー
活用するに際して社会が受けいれざるを得 ない方式であることを強調 した。 この場合、と くに環境
への放 出処分 にっいてはそれが直接的に人類社会にフィードバ ックされ、 被曝線量を高 める恐れの
あることか ら環境基準設定の必要性 と環境モニタ リングの重要性およびそれ らを関連づける放射能
管理指標の有効性 を指摘 した。また、放射性物質による環境汚染が人体に直接に影響 を及ぼすほ ど
に顕在化 していない現在において、モニタ リングの補助的な役割および人体に対す る被曝線量評価
を安全側に試算するためにも環境中における放射性物質の挙動を明 らかにすろ必要性、さらに この
場合、自然現象が複雑であ り挙動に及ぼす影響因子の多い ことか ら、現象を単純化 したサプシステ
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ムにっいて研究 を累積す る必要性 を説 き、本研究の目的 と意義 を明確にした。
第2章:
2.1で は土壌のような多孔性媒賀内の溶質の分散現象に関する研究が地下水流動を検討するた
めの トレ サー をー選択する研究 とともに開始され、流出濃度 を予測するために種々の理論式が得 られ
ていることを文献調査に基づいて述べた。
2・2で は2。1で 参照 した理論式か ら、2っ の境界条件に より得 られた分散現象を表す2つ の
解 をとりあげ、得 られ る分散係数値を比較 した。そして解は異なるものの媒質内の流速が10-3～
10-2cm/secの範囲では豊浦標準砂に対 して実翻 された値に有意差のないことが判明した。
2・3で は種 々の多孔性媒体 を充墳 したカラムを用い、分散現象に影響を及ぼす と考 えられる物
理量(間隙内平均流速V、 充墳材粒径、充墳長 さLな ど)をパラメ ター とーして実際に分散係数Dを 求
めた。 始めに豊浦砂および ガラスビ ズーを用いて種々の流速に対してペクし数Pe(・VL14D)を
求めた結果、この値がほぼ一定であることを確認 した。この 乙とは得 られた分散係数値Dが ほぼ流
速に比例することを意味 している。 また種々の流速に対して得 られ るPe数が一定であることは、
実際の分散現象 として現れている破過曲線 フロン トの勾配が流遠によらずほぼ同程度であることを
意味 している。 したが って種々の充墳材 に対 して分散係数を比較す る場合 は同一流速で行わなけれ
ばな らないことを指摘 した。この論議に基づいて得た種 々の粒径充墳材に対す るD/V殖 の結果か
ら、長 さの次元 を有す るこの量が微視的な流塊の流路の違いに基づ く実際の分散 を表す物理量 と関
連 したパ ラメ ター でーあることが推定 された。また、同一流速で比較 した場合、同じ媒体ではフロン
トの流下距離が異なって も分散係数はほぼ一定にな ることを実験的に明 らかにした。以上の結果か
らD/Vを 含 むPe数 を算定することによ り、放物型の偏微分方程式 を用いて定量的に濃度予測が
可能であることを確認 した。
2.4で は2。3ま での議論に基づいてHTOを1レ サー とーし、連続流入境界条件下で得 たPe
数を用い、種 々の流入境界条件(単一矩形波 とその複合波)の流出濃度予測が精度 よく行 えることを
実証 した。
第3章:
汚染評価の対象 となる環境のサブシステムの1っ として湖沼もしくは海洋 を想定 し、その底質土
層内における放射性核種の挙動 に関する基礎的な研究 を行 った。
3。1で は従来の研究が主 として底質土のモニタ リングに偏 ってお り、底質土層内での汚染物質
の進行が分子拡散を主因 とす る遅々とした現象であることか ら、拡散に基づ く実験的お よび理論的
研究が十分ではない ことを指摘 した。そして汚染進行 のパラメ ター とーなる見かけの拡散係数を求 め、
定量的な論議 を進める必要性を述べ、本章 におけ る研究の目的 と意義を明確に した。
3.2で は底質土汚染 を定量的に評価す る場合の見かけの拡散係数を溺定す るに先立 ち、第2章
で分散現象 に対す る物理的因子の影響を検討 した ことに対応 して、拡散現象にっいても種 々の充填
材 を用いて媒体への吸着が無視で きるHTOも しくは36C1を使用 して 底質土の間隆率や土壌携造
などの物理的特性 と有効拡散係数 との関連性にっいて検討 した。は じめに間陸率がほぼ同 じである
グラスビ。ズ0.1、0。6および1。Omm径充墳粒子内の有効拡散係数 はそれぞれ5.7×10-6、7.8×10'6
および9.5×10-6伽21secと粒径の大 きい充墳材ほ ど大き くなる傾向が判明 した ことか ら、HTOの
拡散に際して多孔性媒体 との接触面積の影響 のあることが推定 された。豊浦砂に対 してその吸着量
がほ とん ど無視で きる塩素イオンの有効拡散係数は 溶質 の濃度(10、100および1000μeq/c田3)に依
存 して9。4x10-7、1・3x10'6および5。9×10-6cm2/secと大 きくなることが判明した。 また、 この




であった。池底土はシル ト質砂壌土、圃場土はシル ト質埴土 に属 し、後者のほ うが細土成分は多い
が圧密が進行せず、空隙率が約50%と大 きいことか ら間隙内の連続性が良 く、したが って屈曲度が
小 さいことか ら圃場土の有効拡散係数が大 きくなるものと推定 された。
3.3で は底質土に対 して化学的な吸着現象 も生 じる汚染機構をも対象 とす るため、はじめに内
陸土壌における重金属や放射性物質の吸着特性を従来の研究成果にっいて概観するとともに、底質
土層内での放射性物質の挙動に関す る数理モデル研究の必要性を論 じた。っいで、 このような吸着
現象 を伴 う拡散現象 を対象 とした従来の研究 にっいて、この実験的手法の困難1生を指摘す るととも
に、それを解消す るために非定常境界条件を用いた理論的方法による見かけの拡散係数の測定法を
提案 した。また、パルス状に汚染物質が閉鎖水域に放出されたような条件を想定 して、より一般的
に使用で きる無次元化 した拡散距離および時間に対する底質土汚染 を予測する理論式 を誘導 した。
この ような拡散現象を室内実験で検討するために85Sr、6。Co、65Zn、54Mn、1。9Cd、144Ce、
1。6Ru、95Zr、137Csなどを混合 した模擬廃液を用 いて砂層内の吸着 を伴 う拡散実験 を行 った。
その結果、模擬廃液のpHが 大 きくなるにっれて2価 イオ ン状放射性核種の底質表層 における吸着
濃度が高 くなる即ち砂層への進行が遅 くなる傾向がみ られること、 溶質濃度 に関 しては85Srおよ
び54Mnの濃度依存性は小さいが137Csにっいては特 に大 きいことな どが明 らかにされた。 そして
砂層内における2価 イオン状放射性核種の見かけの拡散係数は85Sr:(2～6)x10-7cm2!sec、
54Mn:(1～5)×10冒7cm2!sec、109Cd:(3～18)×10-8cm2!sec、60Co:(3～7)×10-scm21
sec、65Zn:(1～8)×10-8cm2!secとして求め られ た。これ らの値 は砂層吸着分布に見 られ る易
動性を定量的に示 していることが判明 した。しかしなが ら、多価イオン状の放射性核種にっいては
一連の実験で得 られた拡散係数の変動が大 きく、また吸着濃度の分布 を理論式によ り予測す る場合
もその誤差が大きいことか ら、それ らに対す る吸着モデルの検討を今後の課題 として残 した。沿岸
海洋に放出された放射性核種に よる海底砂の汚染もしくは放射性廃棄物の深海投棄や海洋底処分に
対す る検討もここでは実施 していないが、本章で提案 した実験方法および理論は特に塩分濃度が高
い環境では適用 され易 いので今後の研究の基礎 とな り得 るもの と考 えられる。
第4章:
飽和地下帯水層における放射性核種の挙動 に関する知見 を得 るため、現象を単純化 したサブシス
テ ムを想定 し、主 として この現象の解明に有効なカラムを用 いて実験的研究を行 った。
4.1で は環境中には放射性核種 の挙動に影響 を及ぼす因子が多いことか ら、それ らを個々に検
討 してその度合を把握す る必要性 を述べ、本章における研究の目的 と意義を明確にした。
4.2で は放射性核種が土壌に吸着 される場合、その吸着特性が土壌の種類や構造によ り大 きな
影響 を受けることか ら、主 として文献調査に基づいて土壌の成因、構成物質(主として粘土鉱物)お
よび土壌 コロイ ドの物理、化学特性を概観 した。
4。3で は放射性陰イオ ン(32P、35S、1311、36Clなど)が地下水中に漏洩 した場合を想定 し、
その易動性 を実験的に検討 した。 その結果、36C1の豊浦砂に対する被吸着能は非常に小 さく、地
下水中への漏洩に際してはその易動性がHTOと ほぼ同程度であ り、実験に用いた陰イオン状放射
性核種のなかでは最も大 きいことを明 らかにした。これに対 して、従来 、土壌への被吸着能が小 さ
く、地下水 トレ サー とーして有効であるとされてきた1一 は、担体濃度が約1×10冒4M以上であれば
吸着損失は少ないが、無担体状では易動性の大 きいもの以外に非常に被吸着能の大 きい成分が溶存
す ることも明 らかに された。これは深層への高 レベル放射性廃棄物処分に際 して被曝線量の寄与 が
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大 きい1291に対す るパラメ ター のー決定に際 して有用な情報であると考えられる。
砂層に一旦吸着 された35S(SO,2-)は塩化 カルシウム溶液で これを溶離 した場合、 イ才 ン交換
現象 にみ られるカチオ ンの破過曲線の形状 と類似 しているが、蒸留水 を用いて溶離 した場合は流入
させた濃度 よりも高い流出濃度が検出され る乙とか ら、 これの吸着機構が砂粒子表面 での難溶性化
合物(CaSO4)の生成反応であることが推定 された。
32Pは溶液中での存在形態が単純ではないが、そのカル シウム化合物 の溶解度が非常 に小 さいた
め土粒子表面に強 く固定 され、その吸着現象はほぼ非可逆的である乙と、したがって32Pの半減期
が短いことか らもその漏洩に際して広範囲な土壌汚染は考え られない 乙となどが判明した。
4.4で は4.3に 対応するものとして放射性無機陽 イ才ンが地下水中へ漏洩 した場合を想定 し、
その易動性 を従来行われているような単に破過曲線 としてだけではなく、砂層内の吸着分布 を観察
する手法によっても実験的に検討 した。
はじめにバ ッチ法により得 られ る分配係数値は土壌微粒子成分により2～5倍 変動す ることおよ
び豊浦砂 とKURで 採取 した細砂に対す ろ1価 および2価 イオン状放射性核種の被吸着能 の大 きさ
の順位は137Cs>65Zn>1。gCd≒6。Co>54Mn≒85Srであることが明 らかにされ た。4種 類の土
壌10gを それぞれ約2cmに充填 した小 ヵラムを用いて得た破過曲線からは上述 した放射性核種 の
うちで2価 イオ ン状のものは可逆的にカルシウムィオンとの交換平衡が達成 され 、その易動性は比
較的大 きい こと、95Zr、9sNb、11。mAg、1。6Ru、137Csおよび44Ceなどは被吸着能が大 きく、
非可逆的な機構が認め られ ることな どが明 らかにされた。また易動性が比較的大 きい85Sr、6。Co
および65Znも有機溶媒抽出実験か らpHが6～8以 上の条件下ではOHーとの加水化により溶存形
態の変化す る結果が示 され、 これに伴 ってpHを 変化 させたカラム実験でもそれ らの挙動の変化す
る現象が確認 された。処分地層 の環境(Cl-)および処分廃液 の由来(NO3-)などによ り共存する陰
イオンの種類が放射性核種の地下水申での挙動に及ぼす影響を検討 した結果、lt。mAgおよびt。6Ru
に顕著な差異が認め られた。すなわち、どちらの核種 も硝酸イオン系では塩素イオ ン系 よりも易動
性の大 きい現象が認め られた。模擬澆液中における放射性核種の担体濃度は豊浦砂に対 しては問瞭
水溶液中の総 カチオン濃度が10→μeq/cm3程度以上になれば競合吸着により濃度 の依存性の大 きく
なることが判明した。砂層に流入す る模擬廃液量 を増加 させ る場合、その吸着分布はイオン交換吸
着に基づ くと推定 される2価 イ才ン状核種 でも 平衡状態 を示すプラト 部ー と非平衡状態 のフコン ト
部 とに明確には区別 されず、流入端においてさえ徐々に吸着濃度 が高 くな り、瞬間的に流入濃度 と
固相濃度の平衡が達成 されない現象が認め られた。 このようにして一旦吸着 させた分布を塩化 ヵル
シゥム溶液で溶離 させた結果では2価 イ才ン状核種の分布帯の先端は前述 した易動牲の傾向に順 じ
て可逆的に流動する現象 は認め られたが、特に流入端においては脱離現象が理論的な解析解で得 ら
れるようなすみやかにゼロにな る傾向はな く、吸着濃度 が低 くなるにっれて脱離速度 もおそ くな る
傾向 を示 している。 この ことは2価 イ才ン状核種に対 して可逆的な吸着モデルを用いて汚染を評価
する場合、安全側 の仮定 となることを明 らかにしたことになる。
流入す る溶液のpHに よる影響 を詳細に検討 した結果 、以下のことが判明 した。すなわち、全般
的には砂層に流入す る溶液のpHが 低 くなればH◆の阻害作用により 土粒子単位重量 あた りの吸着
量が減少することか ら2価イ才 ン状核種の易動性 は大 きくなるが、多価イ才ン状核種にっいては溶
液中での存在形態が多核錯体 を形成 し難 く遊離 した状態 とな り易 いためイオ ン交換吸着力が強 くな
って易動性が小 さくなると考 えられる現象 が認め られた。そして2価 イオ ン状核種に対するpHの
効果は、それが2以 下ではほ とん ど砂層に吸着 されないことか ら問隆水 と同程度の流速で移動する
ことが判明 した。4≦pH≦8で は この影響度が最 も小 さく、したが って土粒子に対する核種固有
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の親和性 が易動度に現れている。その順序は前述 したバッチ法の結果 とほぼ同 じであ り、第3章 で
行 った拡散実験による易動性 の順序 とも一致 している。pH>8で は2価 イォン状核種 の易動性は
pHが 中性の場合 よ りもさらに小 さくな るが、 その分布 フロン トの変化は2≦pH≦4の 場 合より
も少ない。 このようなアル カリ性側での被吸着能の増加の傾向は放射性核種がOH一と結合 し易 い
順序 と一致 してお り、pHが高 くなるにっれて易動性の小 さくなる原因が土粒子表面での水酸化物 と
しての生成反応に基づく現象であることが推定 された。
第5章:
本章では汚染物質の挙動を予測する場合に支配的な因子 となる吸着 モデルを対象 とし、特にSr
とCsイオンを例にしてその挙動 を検討 した。
5.1で は過去に提案 された種 々の吸着 モデル とその単純な境界条件下で得 られている解析解を
概観するとともに、現象 を忠実にモデル化す るためにはそれ らのモデルを合成することや非線形の
モデルを適用範囲の広いもの として用いる必要があることを説 いた。
5.2で は土粒子に対す る放射性核種の吸着現象が単一の反応式 では表現できない場 合を想定 し、
重ね合わせたモデルを実際に提案す るとともに、非線形吸着式 を物質収支式 と連立 させ て挙動 を予
測す る差分解法 を示 した。この場合、吸着モデル としてはLindstromらがバッチ系内の反応で速度
定数が吸着量の函数 とな るものを流れ系に適用 した。っいで解析的には得 られない重ね合わせモデ
ルとともに数値解析を行い破過曲線や吸着分布 を求め、モデルの特徴やパ ラメ ター のー特性を検討し
た。そして第4章 で実験的に得 られた種々の放射性核種の流出パタ ンーと対応 させ、 非可逆反応式
と可逆反応式 を重ね合わせたモデノレのパラメ ター をー変化 させることに よりそれ らの挙動 をより精度
よ く表わせることを明 らかにした。
5.3で は保健物理学上、特に重要視 されている9。Sr(トし一サー:85Sr)および137Csを対象
として これ らの挙動をより詳 しく実験的および理論的に検討 した。137Csは第3章 および第4章 に
おいて無担体状では被吸着能が最 も大 きく、したが って易動性の小 さな核種の1っ であることは確
認 されているが、濃度依存性が大 きく再処理廃液申では必ずしも無担体状 とは考え られない。また
Srは分配係数が小 さくて易動性の大 きい核種の1っ である。 カラム法 により得 られた等温吸着線
は137CsではFreundlich型であり、その結果、破過曲線 の立 ち上が り点が担体濃度の増加 とともに
速 くなる現象 として現れることが判明 した。これに対 してSrの場合は等温吸着線はほぼHenry型で
あ り、 砂層内での挙動がHiesterらによ り提案 された2成 分混合イオン交換吸着式によって精度良
くモデル化 されることを確認 した。 この場合、濃度依存性が小 さい ことか らHenry型吸着式によっ
ても近似することは可能である。
Csイオンを一旦吸着させ、 塩化 カル シウム溶液および蒸留水の2種 の脱離液で溶離 させた破過
曲線の相違か ら、この細砂への吸着が土粒子表面のイオン交換 と粒子内へ拡散して吸着 され る2っ
の機構か ら構成 されると推定 され る現象を明 らかにした。そしてこの実験結果に基づいて5.2で
提案 した合成 モデル(外部吸着現象にはHiesterらのモデル、内部吸着にはLangmuir型モデル)を 適
用 し、これが従来の線形単一吸着 モデル式 よ りも適合性の良好な結果 を与 えることを実証 した。 と
くに脱離過程で現れるTailing現象もこのモデルによって良 く表現 され る。
第6章:
土壌な らびに地下水の放射能汚染には前章 までに論 じた種 々の物理、化学的な現象が複雑に関連
す るとともに、Fieldにおけ る実際の地下水流動の影響 も大 きいことは明 らかである。
6.1で は従来の水理学および地質学的な地下水の調査法に加 えて 自然放射性核種や後放射化法
な どを用いた地下水 トレ サー のー放射能的手法の有用性 を記述す るとともに、それ らの方法 を用いて
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行 った本章 におけ る地下水調査の目的 と意義 とを述べ た。
6.2で は天然 に存在す る放射性核種の うち、3Hやt4Cなどは宇宙線 との核反応 による生成以
外に核爆発実験や原子力平和利用に よっても地球上の濃度が高め られたことか らトレ サー 的ー利用は
困難になったが、222Rnやその他の 自然放射性核種の利用の可能性 をはじめに述べ た。
KUR敷 地内の約10000m2の区域でボーワング孔内地下水位を ほぼ1年 間調査 して以下の ような
ことが判明 した。
U)地 下水位の年間の変動幅 は特異地点を除けば0.5～3。5mであ り、不透水性 の粘土層で被覆
されている地点の水位変動は少 ない。
(li)地形の形状か ら凹地に隣接する地点の地下水位は降雨現象 との応答 が鋭 く、孔内水位が10
m以上も上昇す る特異的現象が頻発する。
(血)全 般的に水位の変動は春か ら夏にかけての雨季に上昇 し、夏から冬にかけての高温による
蒸発お よび乾燥によって低下する。そして深層地下水の揚水に よる影響はな く、浅層地下
水位 としてのバ ランスが保 たれている。
(iv)砂層 および粘土層が互層をなしている地域では単純に地下水位のンベルか ら動水勾配は決
定で きない。この場合、水位は砂層に現れ るので同一砂層の水位 レペノレのみを選定すれば
これが地層の勾配 と一致 し地下水の流動が推定で きる。この調査地では北北西であった。
この調査地で主 として地下水申の自然放射能を トルェン抽出法によ り液体 シンチ レ シーョンカウン




水は310～410pci/2、同 じくその浅層地下水は20～350pci/2であることが明 らかにされた。 浅層
地下水で も雨水や表流水 などが浸透する場所の濃度は20～13epCi/£と低いが 、 上部に不透水層が
存在す る地下水の濃度は100～350pc1μと高い。また、地下水位勾配 を検討 した場合のよ うに同一
砂層に水位が現れている地下水濃度はほぼ同程度であることも明 らかにされた。 このように地下水
中の222Rn濃度は水位に加えて地層 の成層や雨水の浸透な どに関す る情報を水理学的手法以外の方
法で与える有用性のあることが実証 された。
6.3で は6。2で 調査 した地域 の北西部に位置する比較的狭小な地域(約100m2)の最 も地表に
近い浅層 の帯水層のみを対象 とし、主 として6。2で 用いた以外の方法(揚水試験および人工 トレ
サ 法ー)により地下水調査 を行 った。は じめに地形お よび地層の概要 を述べ、南北方向の地下水の動
水勾配が北方へ1/10～2!10程度傾斜 していることを明 らかに した。っいで傾斜地において修正平衡
式を用 いた方法によ り揚水試験 を行 い、地下水の流速 を0.2～0.6m/日であることを算定 した。 こ
れに対 してBビ および1一を直接 の地下水 トレ サ とーした調査では、 観測井で得 られ る濃度フロン
トの最急勾配 か ら決定 され る流速がほぼ0。5m/日であ り、前述 した水理学的手法に よる値 とオ ダーー
的に一致 したものが得 られた。またBビ の放射化分析法により得 られた分布か らは地下水の流向が
ほぼ北北西であ り、地層の傾斜 と一致 してい ることも明 らかにされた。
6。4で は上述 したような大阪層群 に位置す る調査地 が日本に広 く分布 している地層の標準層 と
なってい ることか ら、 この調査 により得 られた地下水流速や分配係数値 を安全側に推定 して用 いる
ことによ り放躬性物質による地下水汚染現象を評価 した。はじめに このような評価に際 しては対象
とす る地域 の地層や地下水流動に関す る調査が予 め必要であることを述べた。
室内試験に より易動性の大 きいことが明 らかにされている2価 イ才ン状核種を含む放射性廃液 を
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連続的に流入 させた場合の地下水の汚染圏 をは じめに評価 した。 その結果、9。Sr以外の2価 イオ
ン状核種および137Csは流入地点か ら100m以内で減衰に より平衡状態が達成 され 、 汚染範囲はそ
れ以上に拡大 しない ことが判明 した。90Srは流入地点の地下水濃度(中しべILとして1μCi!cm3を
想定)を許容濃度 よりも十分低い濃度 として10桁低下させ るためには1.7Kmの距離が必要 とな る。
そこで地層の化学的な特性か ら分配係数が100～10eOcm3/9と大 きくなる地域 を選定で きればその距
離は800～80mに短縮す ることが可能である。
地層に流入する放射能量 と地層に存在する放射能の減衰量が平衡状態 になる式か ら、対象 とする
地層により敷地境界で流入濃度C。をCにまで低減 させ るためには その地層が平均的に どの程度の分
配係数 を有す る必要があるかを評価する式 を誘導 した。また場所的に分配係数や流速などの物理 、
化学的パ ラメ ター がー分布 している地層において敷地境界での地下水濃度 を評価す る式も誘導した。
さらに流入条件 を連続 としてではなく、1年 お よび10年とした場合にっいても90Srにっいて検討
したが、ピ クー濃度を著 しく低減させ ることは不可能であ り 矩形波状 として処分す る利点は特にな
いことを明 らかにした。 また、砂層や粘土層 を対象 として239Puが不純物 として混入 した場合、そ
れが流入地点濃度の10～20桁低 くなるためには数Km～ 数十Kmの 距離が必要になることか ら低 レ
ペル廃棄物中へ のその混入は可能な限 り避ける必要のあることを指摘 した。
以上は放射性廃棄物 を液体状で連続的に処分す るような評価上最 も厳 しい条件で地下水汚染を検
討した結果であるが、通常の処分法 と考え られる固化体投棄法にっいてもその漏洩率や減衰効果を
考慮 した地下水汚染を評価する一般式 を流れの主軸方向 としてではあるが誘導 した。液体状の処分
法では問題のあった9。Srを固化体 として処分す る場合 、 固化体か らの漏洩率を0.001/年以下に し
なければ液体の矩形波状処分法の場合の ように ピ クー濃度が出現 し、 固化体に保持 している問の核
種 の減衰効果が現れない ことも明 らかに した。
7.2今 後の研究課題
底質土層内での核種の挙動に関 しては海洋投棄処分お よび海洋底処分に関連 して 、よ り吸着能が
大 きい底泥による実験 を特に酸化 ・還元条件 をコン トロ ルーして行 う必要がある。 また深海でのマ
ンガン団塊などの生成機構の解明をも含めて 生活環境へのフ デー ドバヅウが小 さいと考え られ る海
洋底下処分による評価 を早急に確立することが望 まれ る。
低 レベル放射性廃棄物の処分 に関 しては諸外国で行われている高 しベル廃棄物に対す る地下実験
施設を浅地層にっいても設置 し、放射性物質をた とえ使用 しな くて も地下環境の物理 ・化学的特性
を調査 ・研究する必要がある。 ここではこのような研究項 目を具体的には列挙 しないが、 この他 に
も固化体漏洩率の改良、処分場での土木工学的な手法による人工 バ リァの設置、地下水の非流動化
な ど、半減期が短いことか ら効果的な対策が期待で きる。また今後、増大するこの種の廃棄物に対
してDeMln{mlsしベルが設定 された場合、主 として医化学関連廃棄物 の処分 による環境汚染評価
も必要 と考え られ る。
21世紀を展望す るとき、返還廃棄物を含 む高 レベル長半減期放射性廃棄物の処分法 を確立す る
ことは最 も重要である。廃棄物格納容器、Buffer材などに関する地下処分場周辺での核種挙動 、岩
石圏での地下水 と核種の移動 、生態圏でのこれ らを総合 した結果 としての被曝線量評価な ど、わが
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